

















 まえがき                                                                           
 流体水銀の物性                                                                   
 流体水銀の静的構造研究                                                         
 これまでの動的構造研究結果と本研究の目的                                   
 高分解能	線非弾性散乱法                                                       

参考文献                                                                                 
第章 	
 における高分解能Ｘ線非弾性散乱ビームライン 
 まえがき                                                                           
 ビームラインの原理                                                             
 ビームライン主要光学システム                                                 
 ビームライン制御システム                                                       
参考文献                                                                                 
第章 高温高圧測定技術と流体水銀のＸ線非弾性散乱測定 
 まえがき                                                                           
 高温高圧技術                                                                     
 Ｘ線非弾性散乱用高圧容器                                                       
 単結晶サファイア製試料容器                                                   

 高温高圧実験操作システム                                                       

 流体水銀の高分解能Ｘ線非弾性散乱測定                                       

 バックグラウンドの評価                                                         

 試料の測定                                                                       
参考文献                                                                                 
第章 膨張する流体水銀の動的構造解析  
 まえがき                                                                           

 理論的アプローチ                                                                 

 データ処理とモデル関数最適化の手続き                                       
 シンプルなモデル関数による解析                                               
 液体金属領域でのダイナミクスと金属─非金属転移
     
 
  
                                                         





                                                                             
 非金属気体のダイナミクス                                      
 密度依存有効二体ポテンシャル                                                 

 緩和関数モデルによる解析                                                       
 流速密度相関による金属─非金属転移と異常分散                             
 まとめ                                                                             
参考文献                                                                                 
第章 核共鳴非弾性散乱法による 	 核を用いた動的構造研究   
 まえがき                                                                           


 核の共鳴特性および研究意義                                             


  の核励起と遷移エネルギーの決定１                             


 ）用高分解能モノクロメーターの設計と製作                     


 ）の遷移エネルギーの決定２                                     


  用高分解能モノクロメーターの分解能評価                 
 核共鳴非弾性散乱法                                                             


核を用いた動的構造研究                                                   

 まとめ                                                                             
参考文献                                                                                 
第章 総括   
付 録 動力学的回折理論  
参考文献                                                                                 
付 録 液体のダイナミクスの基本 ─ 密度ゆらぎと流速密度 
付 録 マクロスコピック 低波数 領域のダイナミクス ─ 流体力学   
参考文献                                                                                 
付 録 メソスコピック領域のダイナミクス ─ 一般化された流体力学  
参考文献                                                                                 
付 録 不規則系に用いられる様々な非弾性散乱モデル関数  
付 録 エネルギー変換表 





にたずさわった  のビームラインの詳細について述べた第  章と、本研究の成果














第  章では  年に大型放射光施設 に完成した高分解能	線非弾性散乱ビー




   桁という極めて低いエネルギーの授受を区別しなければならないことによる。これ
は、プローブ自身が 数十  のエネルギーをもつ中性子線とは明らかに異なり、分光器
や測定精度に課せられる条件を極端に厳しいものにしている。しかし、挿入光源からの高
輝度放射光を主体とした第三世代の大型放射光施設の登場が状況を一変させ、完全結晶の














 #$ までの測定条件を可能にする。Ｘ線は   製の耐圧窓を通じて容器内部に導入さ














とめてある。モデル関数として %& 関数と !'() 関数から成るシンプルなモデル関数
を採用する。本章では、大きく次の三領域に分けてダイナミクスの議論をおこなった。
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   金属流体の物理   
金属における気液状態の研究は、この  年の間に大きく進んだ。この分野を触発した
のは液体金属を超臨界領域まで体積膨張させる際に生じる金属─非金属転移について著さ



















  金属流体の体積膨張における金属非金属転移   
液体水銀に関しては、金属非金属転移と気体液体相転移との関連について過去に多く
の理論的考察が行われている。
 年、!$.$+ と >5.'-(? 0
2は、水銀は一次の電気
伝導相転移と気体液体相転移点がそれぞれ分かれて起こり、この場合、 種類の臨界点が

























 と   による   平面上の相図と金属─非金属転移の関係
 	 液体、 気体、 金属、 非金属、 臨界点 破線は一次の金属─非金属転移 
液体領域で









	  に BC'()5$D による水銀の @ 平面上の相図と等密度線を示す 02。臨界領域
臨界点E@
 
  1 
 
  #$1 
 
   
  
 では高温という条件だけでなく、
同時に高圧という条件が必要となる。 	 に *5による直流電気伝導度 の密
度依存性を表示する。室温近辺の液体水銀の密度は最も高く       で、電気伝
導度  は  F    である。このとき、8;< 理論から電子の平均自由行程は  G3であ
り、これは平均原子間距離よりわずかに大きいに過ぎない。. 電子の効果を擬ポテンシャ
ルの中に含めて、8;< モデルをあてはめると電気伝導度  は >$ 理論の中で十分満
足のいく説明ができる 02。このように、水銀は比較的短い平均自由行程をもつにもかか
わらず本質的には 8;< 金属である。8;< の特性は光学伝導度  の測定によって確認
でき、は %+. 的なふるまいを示す 0
1 2。	  は気液共存曲線に沿って反射
率測定により光学伝導度 を別々の密度変化を示したもので、 の形の密度の変化
は、金属としての特性が徐々に減少していく様子をうまく捉えている。8;< 領域   
 
  




     以下の密度の  のふるま
いの様子は次のいづれかを支持する。一つは、真のエネルギーギャップが開く、もう一つ
は、占有されたエネルギー領域は存在しているが非常に狭い領域にのみ占有されているの
    
! による水銀の   平面上の相図と等密度線 
   "# らによる流体水銀の直流電気伝導度に対する密度依存性 $%
等温度線表示 温度の単位 &． 挿入図は、直流電気伝導度の定積温度変化率．
で、光学特性が無視できるほど小さい寄与しか与えないというものである。






















る。液体水銀は       では、本質的に 8;< 金属といえる。
	 は、液体水銀  のナイトシフト I	 の密度依存性についての測定結果
である 02 。I	 は、密度 





直流電気伝導度 、光学伝導度 、ホール係数 

、ナイトシフトの密度依存性
を比較すると、密度が約     以上では の特性は 8;< 理論で記述できるが、それ
以下ではむしろ緩やかな金属─非金属転移が   
    の範囲で起こっている。
   
   "'( らによる気液共存曲線にそった体積膨張に伴う流体水銀の光学伝導度  $
   )











して * の価電子帯と , の伝導帯の重なりがなくなることによって起こる液体の無秩序性











における 8< の極小 へととって代わる 01 2。擬ギャップは











































%-55*と 6'** 02は、体心立方構造 #、面心立方構造 7、菱面体構造 ?'
#'?.$5の結晶構造に対して擬ポテンシャル法を用いてバンド計算をおこなった。各構造
において、一般的な輸送データと一致し、密度約     においてバンドギャップが生じ
る結果を得た。&-?'7ら 02は、相対論を考慮した '$'?6'*(' 6法を
用いて 7、単純立方構造 * について計算をおこない、7 構造の水銀は   
   
で半導体的であるが、* 構造では       まで金属のままであるという結果を得た。
また、結晶構造に依存する同様の計算が ;()*'と   02によっておこなわれ、
  





れは不均質な膨張を意味する 	    #。彼らは、このモデルに従って 3++(.
5$J$- 3J 法を用いて 7 1 #1 *1 .$'.構造をもつ、格子定数一定の結晶水











  の .$'. 結晶モデルは、半金属の %& を
示し、ギャップを完全に開かせるのには格子定数を  K 拡げる必要があった。
以上、 つのモデルは、異なるアプローチをとりながらも、低密度化に伴い * と , の
バンドの重なりがとけ、非金属になることだけは定性的に説明できた。
;$) 02は、  
    でギャップが開くモデルを提案した。このモデルは、平均の
配位数が密度とともに一様に減少するが、局所的な配位数は平均値の周りでランダムに分













分析法は、-$ . J$$5* 的結合から明確な共有結合への転移が構成原子サイズ    
で起こることを明らかにした 012。この結果は、プラズモン励起 01
2と凝集エネ
ルギーの結果 02によって支持されている。  については、徐々に *, 混成する結果
が得られている 02。凝集エネルギーだけでなくイオン化エネルギー 01 2 も液滴モデ
ルによる金属クラスターサイズを予測できる 	  。
また、 +*$ら 02は、水銀クラスター負イオン  

の光電子分光の測定をおこなっ





























# 的結合から金属的な凝集状態への移行は構成原子が +   %1 の間で起こる．%1 以上ではクラスターは
ほぼバルクと同じ金属的な特性をもつ．
   水銀クラスターの凝集エネルギー




# 的結合から金属的な凝集状態への移行は  3 +から変化が始まる．
ている 	  。価電子帯 ,と伝導帯 *の間のエネルギーギャップがクラスターサ
イズの増加に伴い狭まり、この *, バンドのふるまいがクラスター構成原子数  の関数と
して示されている。*,バンドが完全に閉じるクラスターサイズは、    となり、
イオン化ポテンシャルの測定結果      012よりもかなり大きくなるという結
果を得ている。この差は、イオン化ポテンシャルの研究で用いている液滴モデルが不十分
であるためだと +*$らは主張している。一方で、非金属から金属への転移は   で
始まり、クラスターサイズの大きい箇所で実験と理論がよく一致していた *,ギャップの直
線的な変化は     で崩れ始める。これは、そのクラスターサイズで電子特性が大き
く変わったことを意味する。この変化の現れる領域は、別の実験的・理論的研究 0A
12
によって示された -$ . J$$5* 的から 共有結合性への転移領域と一致している。
いずれにしても、クラスターの構成原子数    程度を境に電子物性が切り替わる結
果が得られており、金属─非金属転移領域において予測される金属領域と非金属領域の空
間的な指標として非常に重要な結果であると考えられる。
   水銀クラスター負イオン  

の光電子分光
// 左：価電子帯 45 と伝導帯 4# の間のエネルギーギャップがクラスターサイズの増加に伴い狭まる．
右：左図の # 5バンドのふるまいをクラスター構成原子数  の関数として表示．非金属から金属への転移は
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1&	 / 2  
(!(
	
  シンクロトロン放射光 6(- 7 を利用した流体金属の微視的構造研究
   Ｘ線回折実験による流体水銀の短距離構造






耐圧窓として金属  が使用されており、圧力媒体として が利用される。
エルネルギー分散法によって得られたＸ線スペクトルは、データ解析により、各散乱角
から得られた干渉関数  を合成して 	   左 の  を得る。また、  を
フーリエ変換して得られた二体分布関数 が 	   右である。図の通り、Ｘ線
回折実験により 012、液体から超臨界領域を経て気体に至る広い密度領域において、完
成度の高い静的構造因子  と二体分布関数 が求まっている 02。

 、
 #$ における  のデータは次のようないくつかのを特徴をもつ。第一極
小は、   G3の間で不変、第二極大は小さくなる。温度圧力の増加、すなわち低密度化と










 3  8 
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距離で六角形状に配位し、その他の  つの原子が ３ つずつ  G3の距離で上下平面上に
配位する。	  に示した  第一極大の非対称性は、 G3と  G3を中心とする ２




	   より、    と 





   二体分布関数  の 
## 関数フィット
   





トアップ依存パラメータ、 は粒子数、 は原子散乱因子、 は静的構造因子と
して     であらわされる。次に粒子数のゆらぎについて説明すると、
系の微小体積  中にある粒子数を  としたとき、この微小体積  内の粒子数のゆらぎ



























は  '5'()$ 定数、 は絶対温度、
は数密度である。結局、
















イアモンド 入射側：  
 (  、出射側：  
 (  が使用され、耐圧窓に単結
晶材料を用いていることによって窓材からの小角散乱を完全に除去することができる。利
用したビームラインは  の  !  である。光源である偏向電磁石からの白色Ｘ
線は、 $ 角  Æに固定された  反射による結晶モノクロメーターによって 
 の高エネルギー単色Ｘ線が取り出される。このビームは、スリットで   
 














体水銀のＸ線小角散乱スペクトルを示す。臨界密度     付近で臨界散乱が生じてい
ることが分かる。 
   %/ 
 における流体水銀のＸ線小角散乱スペクトル
    密度ゆらぎ 	1 とゆらぎの相関長  の密度依存性 2 
  %/ 
  の圧力下で測
定された結果









ここで、は散乱ベクトル    * !	"、 ! は散乱角、"はＸ線波長）における散















,5'( を行うことによって、その切片により、 が、傾きにより  が求まる。&*(
> の密度ゆらぎの式を用いた解析により、密度ゆらぎの大きさ とゆらぎの相関
長  を求めることができる。	 は、臨界点から遠い 
 #$、臨界点に近い 
#$ における  と  を、それぞれ密度に対してプロットしたものである。は、臨
界密度付近にピークがあり、ほぼ対称的な形をしているが、 は半値幅が大きく液体側に
裾をひいている。水や二酸化炭素のような流体では、臨界点に近づくに従って  も  
も大きくなり、共に臨界密度付近で極大を示すが、その形は完全に対称的である。このこ
とが水銀の場合と大きく違っている。また、流体水銀では 
    付近において が


























	 は、直接相関関数のフーリエ変換を  のべきで展開したときの二次の係数 #













E 臨界密度で規格化して表示されている。	  の  つの圧力下での

























  全相関関数、  直接相関関数、右辺第 $ 項    を介する間接相関、  局所密度、  二体分
布関数．:(# (; の理論では、 は  と比較して短距離にしか及ばないという特徴をもつ．
逆空間表示は、
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小角散乱実験の局所密度解析 02 によって、E 平均密度、 E 一辺を密度ゆらぎの相
関長  とする立方体    中における平均原子数、I E 平均原子数  からのずれとして、
 MI	 と  	I	 で定義される局所密度の上限 と下限  が見積ら
れた 	 。それによると、金属─非金属転移の起こる   
    近傍で  と  
の差が最も大きくなることが示されている。平均密度   
    では、金属的領域が常










最近、** と $7 02 は、第一原理分子動力学シミュレーションをおこなって流
体水銀の構造および電子特性の密度変化について理論研究をおこなった。彼らは、*と ,








   =(## と "
'( によるる第一原理分子動力学シミュレーション 42
水銀の電子状態密度 、実線：全状態密度、点線：5 状態、破線：# 状態、一点鎖線： 状態
 	 大規模分子動力学シミュレーション
宗尻ら 02は、Ｘ線回折実験データ 02から密度に依存する有効二体ポテンシャル 
を導き出し	 、大規模分子動力学シミュレーションによって流体水銀の動的構造因
子と中間相関関数を得た 	 。	 は $ 	 分散関係と # 分散関係の極





、 1     での結果が示されている。低波数の分散関係
から見積もられた音速が、超音波実験 02から見積もられた値と非常に良く一致するとい
う結果が得られている。
   Ｘ線回折実験結果 4/ より導出された有効ペアポテンシャル 44
   宗尻ら 44 による液体水銀 $%+ =0 17 -.  の大規模分子動力学シミュレーション

  規格化され中間相関関数   	 と   動的構造因子 	 	







ある。超音波吸収実験から求められた巨視的音速 $'*', *'+. -5'(:と、高分解
能Ｘ線非弾性散乱実験から見積もられる微視的音速 '*', *'+. -5'(:との違い
に着目したダイナミクスについての詳細な議論は第  章において行う。







細川らは、米国アルゴンヌ国立研究所の 3 3.-$. ?'(' '+ 研究施設にお
いて、シンクロトロン放射光を用いたＸ線非弾性散乱  	をおこなっている 02。I 
  の分解能を用いて       までの測定結果を報告している。干渉性準弾性





同様、正の分散が観測され、その値は  K 程度である。




 '-らは、フランスのラウエ・ランジュバン研究所  *((+( !$+!$-： !!にお
いて中性子非弾性散乱法  81  5$*( 8+(' $((により、I＜  のエネ
ルギー分解能、   	    の範囲で  8 スペクトル 	  を得ている 02。
彼女らはデータ解析のために、スペクトルのモデル関数として、%& 関数とさらに中心
に  つの !'() 関数を採用している。 つの !'() 関数は、準弾性散乱を表し、一つ
は干渉性準弾性散乱の単純拡散 +5(,5 .D+*' ' '5$(. .7+*'、他方は非干渉
性準弾性散乱の に依存しない自己拡散 *57 .D+*'に相当する。%& 項を割り当て
た集団的運動に着目すると、音速の上限値が #





  O* 02を遥かに凌ぐ   K の正の分散 結果が
得られており、 	 の結果と一致していない。彼らは、この値が  
 O* となり、非
弾性散乱実験より得られる集団励起の結果と非常によく一致すると報告している。さらに
彼女らは、この音速の結果を  '?($- モデル 02 によって説明している。 	 の結
果との違いは、測定手法の違いによるものも含まれるだろうが、 '?($-モデルの適
用が不適切である可能性がある。




極く最近、 $.:$5 ら 02 によって中性子準弾性散乱 P<81 P+$*<5$*( 8+('
$(( 実験の報告が行われている。実験は、英国ラザフォード＝アップルトン研究所
にあるパルス中性子源    に設置されている 436  分光器により飛行時間測定 @&;1
@ '7 ;5?(によって行われた。測定されたエネルギーレンジは    で最も低い
が     、エネルギー分解能は I  、 である。 $.:$5らの P<8
実験の結果を 	  に示す。彼らは、準弾性散乱に  つの !'() 関数を割り当てて
解析を行っている。すなわち、 つは干渉性散乱で  依存性をもつ単純拡散、他方は非干
渉性散乱の に依存しない自己拡散である。 つの !'() 関数のうち干渉性準弾性散乱
が示す半値半幅 J4 が 低  領域で大きくなるという結果をもとに、水銀の集団運
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Q = ki - kf
ω = ω i  - ω f






$  散乱角，  波数ベクトル0  振動数0  偏光ベクトル0 






トン数全体  ('($5 '***('1 






























































第 、 項は非相対論的な電子が電磁場中で相互作用するハミルトニアンで、 項は回
折や非共鳴の散乱などのトムソン散乱を表し、   は吸収や共鳴に携わる散乱に寄与す


























































































































































































































































































































































































































































































































































 *:?'(' -($5 *$(( ,5$
'*
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と   の  つが分離できることにより、放
射線は使い勝手のよい分光ツールとなっている。この分離は、放射線が散乱体と弱くカッ
プルする場合にのみ成り立つ。
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   散乱断面積の原子量依存性 B線は前方散乱 3 1の場合
Ｘ線の場合には、単原子、分子、結晶に対していずれの場合も完全に干渉性項のみが寄与
する。


























は入射フォトン数、 は立体角 IF へ、エネルギー I で散乱されるフォトン
数、 は試料の密度、%は試料厚み、1は線吸収係数。
  散乱強度に対する吸収の大きさ
	 はＸ線非弾性散乱法で得られる 前方散乱、  の有効散乱強度 *$((
-* $#*',(' の原子番号 0 依存性をあらわしたものである。ここで、図中のＸ線のエネ
ルギーのうち、、


































は前方散乱の原子散乱長の虚部 !  に比例する．

は 正の実数であるから !  は負















比．1 ;A のエネルギーと背面反射の回折条件を満たす次の 2 つのエネルギー依存性について表示した．
/74、%%+、$%2%、$/%1 ;Aはそれぞれ、第 $ 章で述べるビームラインの背面反射 67 7 7、6
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子 > フォトン  





( 1  中性子、
B線のエネルギー損失 6;# 側
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E = 20 KeV
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T = 300 K
(b)
  絶対値で表示した許容されるエ
ネルギー領域．   3 +11) の熱
中性子．H  3 $1)*+ のB線．
  ' 1  中性子、B線のエネルギー
授受  6;# 側．  ( 1  中
性子、B線のエネルギー損失 6;#
側．
   測定プローブの許容される 
 の領域
	  は、、 式にしたがって中性子、フォトンによって測定可能となる
  領域を表示したものである。$ は、入射プローブのもつ波数、運動量で規格化し
て表示した。  は、絶対値表示したものである 中性子は @   、Ｘ線は <  
。中性子線を用いた場合には、運動学的な条件から  が独立しておず、しかも散
乱角 ! によって測定できない領域が存在する。また、中性子線では、低波数領域で測定
できるエネルギー領域に限りがあるが、	線は全   領域に亘って測定可能なので、Ｘ
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6*'5+('  5$*( 	$: $((E 6 	 や 核共鳴散乱 8+5$ 6*'$( $((
E 86は正に、第三世代の放射光光源の登場によって飛躍した測定技術であり、領
域の極めて高いエネルギー分解能をもつ高分解能分光器 ? 6*'5+(' 4''?'$('E
64 の利用によって、  数十 の励起エネルギーをもつフォノンンや拡散に対
応した原子・分子の動的構造研究が可能になった。
このＸ線を用いた  分光は、極く最近になり初めて可能になった。それを困難にし
ていた要因は、高いエネルギー分解能 I	 が要求され、Ｘ線のもつエネルギー   
 に対して、プローブの  	  桁低いエネルギーを区別しなければならないことによ
る。さらに、それだけ分光してもなお実験に利用できるだけの十分高いフラックスと十分
コリメートされた光源が必要とされるからである。これは、測定プローブ自身が   
程度のエネルギーをもつ熱中性子線とは状況は異なり、分光器や測定精度に課せられる条
件を極端に厳しいものにしている。世界的にみると、この大型実験施設は、仏国の <6;
<+',$ :?'(' 6$.$(' ;$5(:E B'#5）と米国の 3 3.-$. ?'('
'+E 3' そして日本の  +, ?'(' 6  BE 播磨科学研究都市
の の  施設のみ存在する   。日本においては、  	 と 86 を研究目的とし
て建設された の高分解能	線非弾性散乱ビームライン  !	"）が、年 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米 播磨科学研究都市
電子エネルギー 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蓄積電流 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周長 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Momentum Transfer Q(Å )






















とした核共鳴非弾性散乱、高分解能Ｘ線非弾性散乱がある。最後に挙げた  つは レ
ンジの高エネルギー分解能を要する 	。分光器としては、ブラッグ背面反射が必要






1 μs 1 ns 1 ps 1 fs 1 as
Energy








Fluctuations, Tunneling, Reorientation, Diffusion
Photon Correlation

















三軸スペクトロメーター @,53X* ,('(1 @3 の原理は、中性子線分光の分












Ei, ki Ef, kf





三軸はそれぞれ、モノクロメーター GB?6 、サンプル GB?6 $、アナライザー GB?6 + に対応する
盤とする。一般的な三軸スペクトロメーターの原理を 	に模式的に示した。
 番目の軸はモノクロメーター結晶の回転軸 3	  であり、光源からの白色または













れ、エネルギーと波数ベクトルに分散をもつ入射プローブは  番目の軸 3	 となる














ナライザーの 相対的なエネルギーを  $角の変更によって変えることは非常に困難とな





る。温度変化 I による格子定数 %








 	  I 














ロメーター と第  軸 アナライザー の幾何学的配置は、エネルギー走査時等しくなる。
例えば、モノクロメーターとアナライザーの温度差 I    は、  のエネルギー


















用いて光学素子が組まれている。 	 においては 、86 	 は  の光学系を採用してい
る。、 の方法は、本論文の第 、 章と第  章の測定手段としてそれぞれ用いている方













からのずれを Æ 3 $ 


として定義する。例えば簡単な計算から Æ 3 1+
.(
 3   11$
Æ
 の場合0 結晶から 1 . の距離をとることによって入射B線と回折B線との間に 1 .  $
Æ 3 4 .. の空間的な分離が可能となる。例えば、>	+/BI の水平アームが 1 . 必要な理由）
5  '+ 9:*($5 4'' 4+5(  '+ 9:*($5 4''
8+# '7 9:*($5* 5 4+5(










;5+X $7( 4'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 9:*($5 6'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 	 ,('( B'(:  
Æ
 $\('  5
@,$(+ 6+5$('  9'('5  9'('5
	
  一回反射と複数反射による .A、# .A ?B6 分光の特徴
 完全結晶を用いた高次の  $ 反射








るかという点と深い関係をもつ。ここで、注目するのは I	    	   の分解能を









あった。この方法と背面反射配置 *5 #$*(($ の相違について後ほど述べる。
ネスティト型の高分解能結晶光学素を用いた方法は、アンジュレーター光の角度拡がり
  1$.）を非対称カットされた結晶を利用することにより低減させ、コリメートされ
たビームを利用する方法である。このとき、角度拡がりを  1$. 以下にすることがで











$?* と J(* 02は、Ｘ線背面反射（	$:  $  $*$((）が精密測定にとっ
て重要な役割を果たすことを最初に指摘した。彼らは、 $ 回折を散乱角  Æ近くで行
い、結晶の格子定数と格子歪みを精密に測定した。
中性子非弾性散乱の分野における背面反射配置の研究は、









シンクロトロン放射光の登場に伴い、J B$D と B 4$(5 02 によって高効率の
高分解能Ｘ線背面反射が実証された。非弾性散乱用の分光器としては、
 年、%'、









その後、<6; ;$ のアンジュレータービームラインに、分解能    % と
   %をもつ高分解能Ｘ線非弾性散乱用のスぺクトロメーターが ((らによっ
て建設された 0A2。さらに、3 "3 放射光施設では、35,らによってネスティッド
型のモノクロメーターを採用した高分解能Ｘ線非弾性散乱スぺクトロメーター  %が建
設された 0A2。 年、 H$,$ においても、 $' らによって同様の研究



























   6(- 7 の高分解能B線非弾性散乱ビームライン >	+/BI の構成





ター光源から放射されたバンド巾    のビームは、光学ハッチ &,(* +(? に
セットされた高熱負荷二結晶モノクロメーターにより熱フィルターがかけられ    ま
で分光される。86 +(?、86 +(? は、第  章で説明する核共鳴非弾性散乱実
験用のハッチである。これらのハッチは、高分解能Ｘ線非弾性散乱実験の利用の際には使
用されず真空パスにより通過するのみである。アナライザーハッチ 3$5:) +(? は、
試料散乱ステージと散乱アーム、アナライザーが設置されており、背面反射後に戻ってき
たビームはこのハッチにおいてエネルギー解析と集光がおこなわれる。最後尾の背面反射
ハッチ  $*$(( +(? には高分解能を達成するため背面反射結晶が設置されてお































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































ここで、6  2	&#  1  2： 蓄積リング内の電子エネルギー B、&#：
電子の静止エネルギー  4 、
E  次の高調波、括弧内の第 1  項はそれぞれ、
観測点における角度拡がりと周期的偏向による . シフトであり、いづれも .',,5 効果
による補正をあらわす。


















単一電子のスペクトル強度は、放射光の干渉効果により約   倍になり、また、アンジュ





























 !	" の挿入光源  % は、磁場の周期長 "

  、周期数   、全長




( 干渉性0 )   ,--( 非干渉性






















































   >	+/BI アンジュレータからの放射光のスペクトル 計算値
輝度ブリリアンス）による表示．挿入光源：6(- 7 標準真空封止アンジュレータ、ギャップ：/2 ..、
エネルギー：基本波 %$2 ;A、第 + 高調波 $%27 ;A 本研究で利用する 6  背面反射のエネル
ギーに相当）、蓄積電流：11 .G．スペクトルは 計算ソフト 6)FG $/を用いた計算結果．挿入図は、
第 + 高調波のスペクトル近傍を拡大したもの．
 までの間で変更可能で、このとき 次光   
 、 次光     の間
でのエネルギー変調が可能となる。本研究では、後述する    背面反射によって
高分解能を達成させる。これはエネルギー   に相当し、以下このエネルギーの
放射光スペクトルについて簡単に触れておく。アンジュレータからの放射光スペクトルを
	 に示した。 !	" に設置されている  標準アンジュレータでは 基本波
で   のエネルギーが出せないので、 次の高調波を用いる。このとき、 %$, は
 1 最大磁場 4

  0@21 5   となる 02。また、エネルギー分解能
I	  	
    
 
   より、エネルギーバンド巾 I   。さらに、電子
ビームのエネルギー拡がり I



























出射後のエネルギー幅は、例えば   の場合 I    ;J4 となる。
結晶の冷却については、放射光吸収による熱の流入が徐熱や輻射による冷却と等しくな























かるように@   での利用が理想的であり、循環型液体窒素冷却システムとヒーター
による精密温度制御によって高熱負荷モノクロメータに課せられる条件をクリアしている。
また、この二結晶モノクロメータは、 $ 角によって出射位置を変えない定位置出射型
	で作動し、準単色光に対して   上に同一方向に出る。













































3 +   +1
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がある。しかしながら、一般的に %$L 幅は、極めて小さい値である。通常の  $ 反
射では '( !

 であり、ここで我々が要求する高分解能は、I	    であるので、
このとき、
"
は   $.の受け入れ角度幅 $+5$ $,($しかもたない。これは、



















 式 より、($ !















じめ、光学システムの再調整を必要とする。  に禁制反射除いた次数     














































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































   6   反射のフォトンンエネルギーに対する結晶がそれ自身もつ固有のエネルギーバンド幅




3770 :  奇数0 )  偶数反射． 3 /   4で禁制反射
である  3 40 10 2 は省略した．縦軸は対数表示















 3 E -

 3 E '..

さらに、エネルギー分解能に及ぼす幾何学的な効果は、二次の項まで取り入れると 






































































ΔE   [ m
eV ] 








 に対する分解能とバンド幅．ここで、エネルギー  3 $$ ;A、














による分解能悪化が抑えられる。そのため、垂直配置 '$5 . と比較して、利
点は大きい。回折面は、   面を用いるが、 ^  方向は鉛直方向から  Æ傾けて切
り出されている。これは、背面反射に付随する同時反射を避けるための面内オリエンテー






Grazing Incidence Silicon 
Backscattering Monochromator


























水平面に対して $/Æの傾斜面がつくられている．入射Ｘ線は、   面を用いるが、 P 1 方向は、同時
反射を回避するため鉛直方向から $ Æ傾けて切り出されている．
は   Æである。このとき非対称度は、/  	 *! 	 	 *! M   
   と
なる。背面反射配置の場合、結晶が本来固有にもつエネルギー分解能は非対称角 にほと





























































は一般に 数 $. の値をもつ。
このため、通常ミラーの表面は吸収による多少のロスを犠牲にすれば、比較的大きな電



























似が成り立ち、.、6? で   $.、( で    $. となる。





















 50 Å Pt


















( Grazing Angle θg = 2.1 mrad )(RMS Roughness 5 Å)
(a)
Pt
    コートミラーの反射率の 
 エネルギーに対する入射角依存性 と  エネルギーに対する表
面粗さ依存性 
 は 表面粗さ / &GF6、 は入射角 $ .(
 に固定
エネルギー   以下で (コーティングのミラーの使用を考えれば、ミラーへの視射






















































 !	"では、上記の機械的に曲げた円筒ミラー  (9:5.$5 4'によって放
射光の収束をおこなっている．高エネルギー分解能ビームライン用Ｘ線全反射ミラー キャ
ノン株式会社製 の模式図と集光特性を 	  と  に示した。
多結晶シリコンを基盤とするミラーの円筒面は鏡面研磨後、9     G3でアンダー























   >	+/BI で使用される機械的に曲げた円筒ミラーによる放射光の収束
基盤は多結晶シリコン、ミラー面は、( 3 11   $11 &Gでアンダーコーティングされ、その上に  3 111
&
G が コーティングされている．ミラーへは視射角 

3 $ .(



























9'$( 4$($5 $. @?** (1 
G
3








   
4' !(?    
4' J.(?    
4' @'($5 @?**    
4' 9( @?**    
+7$ 6'+?** 64  
G
3
5', <'  +* ! 64    1$.
5', <' 9?5. ! 64    1$.
'+ ) ($5 ;J4    1
'+ ) ')'($5 ;J4  1
'+ %- ($5 ;J4  1$.
'+ %- ')'($5 ;J4  1$.
 $ )  4' ($5 ;J4  
 $ )  4' ')'($5 ;J4  
 $ )  $,5 ($5 ;J4      1
 $ )  $,5 ')'($5 ;J4      1
手方向に対する機械的な曲げ機構 曲率 















円 の影響をあまり受けず、円として近似される。集光サイズは、勾配誤差 *5,' '
と表面粗さ *+7$ '+?** によって影響を受け、理想曲面に対して拡がりをもつ。特
に縦方向の勾配誤差は、集光ミラーの性能を最も大きく反映し、実際、縦方向の集光サイ
ズは勾配誤差により決まる。現在設置されている機械的に曲げた円筒ミラーのサンプル位
置でのビームサイズは 1 以下まで絞られ 	  参照、最適な調整が行われた
状態では、  1 
   1となる。ここで、光源からサンプルまでの距離は  、
光源から検出器までの距離では  となることを再度述べておく。また、ミラー表面の
劣化および、空気によるＸ線の吸収を防ぐためミラーは真空チャンバー内に設置される。














   
(a.
u)
-0.2 -0.1  0  0.1  0.2





























   Ｘ線全反射収束ミラー精密調整機構 :QGG 社製
 高分解能球面アナライザー結晶
























.  サンプル位置での光源サイズ、"  光源と集光点との垂直方向のオフセット、  収束半径、J  光源サ
ンプル）とイメージ検出器）との水平方向のオフセット、0  $ 


 完全背面反射からのずれ、1  ピ



















アナライザー結晶のアクセプタンスは 立体角  










;深さ3 を曲率  の 鏡面研磨されたアナライザーの
実用的な Æ
 のサイズとして >(  
 1 .   の O1   O$1 程度
	
  アナライザー結晶基板の規格
+7$ 9+-$(+ $. 3+$: 6  
   K
+7$ ;+ ,?$5
64 *5',5 <'   1$.
64 +7$ 6'+?** 
G

%*'  Y  







位置で収束する光源サイズ < は、実際に製作可能なピクセルサイズ ; に比べて十分小さ
いので、ここでは無視できる。
角柱単結晶の向きが理想的な球面上からずれる許容範囲の目安は ;	 程度となる。こ




レ ドー による現実的な加工制約からおよそ     程度になる。逆に、ピクセルサイ




  を得るには、     のサンプルアナライザー間距離が必須と
なる"。
 アナライザー結晶の製作
前項のアイディアにしたがって、の  !	"グループでは 8<9と共同でアナ





  厚程度のシリコンウエハー上に  ピッチで格子状に   
   

  高さ の角柱結晶を微細加工する。ここで、ダイアモンドブレ─ドによる溝加工
の深さ及び幅は、深さ  、幅  1。この格子状に溝加工されたウエハーは、結晶外
径  インチ  、厚さ  の球面シリコン基板上に表面のつながった面を上にし
水平アーム  3 711 ..0 6   反射 3 $%2% ;A0 

3 $1 -(




から0 ピクセルサイズは    $ .. とする必要がある．高いエネ




      (Heating)
(A) Pre-forming
Si base with concave
spherical surface






      
Chemical etching
   アナライザー結晶製作過程の模式図 $






シリコンの球面基盤上 収束半径  3 711 .. 水平アーム用 には単結晶シリコンが独立に配列されてい
る．球面基盤サイズは  3 2   11 ..で微小単結晶シリコンの角柱サイズは、表面が 1414 ..	0




の間で  1$. 以下である。
ダイアモンドブレードによる加工の際、結晶に生じた歪みは、エッチングにより処理さ
れる。ブレードの厚みとエッチングによる処理によりピクセル間には   程度の溝が
生じるので、アナライザーの表面積のうち実際に機能するのは表面全体に対して  Kと
なる	。また、ピクセルの厚み 3は、結晶が本来もつ固有のエネルギー分解能に近づける





3    程度は必要となることが容易にわかるはずである。
実際に完成した球面アナライザー結晶を 	 に示す。
 球面アナライザーによるエネルギー分解能 










ここで、, はサンプルから結晶まで *'+  ' 間、= は結晶から検出器までの距離
を表す。次に 	  の完全背面反射からのずれ角 2 	 	 !

 について考える。ア































































































































   反射使用時 <    の配置について表示してある。高熱負荷二結晶
モノクロメーターからの入射Ｘ線は、M	 平行二結晶配置の    反射によって光軸
上にありながらビームの鉛直方向の高さだけを任意に設定することが可能になる。
の  !	"は、この平行配置二結晶モノクロメーターの利用により、入射ビームと背面反















   平行配置二結晶モノクロメーターのジオメトリー 6 3 11O
背面反射結晶の 6   反射使用時 ) 3 $%27 ;A の配置について表示した．高熱負荷二結晶モノ







   方向に対して  3 $Æ 非対称にカットされており、ビームのコリメーションと受け入れ角を向上させ














がモニターされ、高圧容器の   窓を通って試料に照射
される。散乱Ｘ線は  ! アーム手前のスリットによって使用するアナライザーを見込む散
乱Ｘ線のみを真空パス中に入れる。/3%/は透過型  (?**  1の 3% 検出
器であり、/%((' *5(/を通過したビーム強度をモニターする)。/%((' 5(/はビー
ムライン標準の設定で試料位置から  、9.>@ 検出器は試料位置から  であ
る。しかしながら、高圧容器の空間的制約のため、上記のビームライン標準配置では使用
できない。このため、実験に先立ち、9.>@ 検出器の位置は、ビームライン標準位置よ
り余分に試料から遠ざかる方向へ   移動させる必要がある。したがって、/%(('




























台ごと試料ステージに設置する。試料ステージは  垂直方向、 軸内回転、Ｘ 水平方向、 煽り の
合計 2 軸で光軸合わせをおこない、さらに利用する高圧容器の窓の最適化も合わせておこなう。









結晶は曲率     で、約   のアームをもつ。アームの長さが短い分、エネル
ギー分解能は水平アームに比べて劣る。もう一方の  の水平アームは、曲率   














 までカバーする    ことができる散乱角では !    Æ をカバーする。垂



































   13 長の水平面内 $  アーム
二結晶前置モノクロメータにより準単色化  E,"   + A されたＸ線は真空フライトパス中を図の左か
ら右手方向にサンプル位置の直下を通るように通過し、背面反射結晶の置かれた隣のハッチへ導かれる。単



















   水平アーム 1. を利用したB線非弾性散実験時のアナライザーハッチ内の写真
G．高圧容器、>． $ 素子検出器、．真空フライトパス、H．$ 素子アナライザー結晶、)．1 .




インメント及び温度制御が行われているので、     3 

という関係式が成り立つ．
ここからは、実際に実験に使用した水平面内  ! アームについて説明をおこなう。
  長の水平面内  ! アームを 	、	に示す。二結晶前置モノクロメー
タにより準単色化  ;J4    されたＸ線は真空フライトパス中を図の左から右手
方向にサンプル位置の直下を通るように通過し、背面反射結晶の置かれた隣のハッチへ導
かれる。単色化され戻された入射Ｘ線は高圧容器内の試料で散乱される。散乱	線は  












また、散乱角 ! と 移行波数ベクトル  の関係は 
 式で与えられ、   
 1 1 








































   散乱角 $ と 移行波数ベクトル 
 の関係
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うに設置されている。水平方向に  列、垂直方向に  列、 計  素子が同時に別々の 
からのスペクトル測定することが可能となる。高圧容器使用の際は、散乱窓の見込み角の
制約から、使用するアナライザー結晶は中段の  つ    のみを利用する。サンプル位
置からみた隣接するアナライザーの間隔は Æ 、 つのアナライザーのアクセプタンス
は Æ である。これは、入射Ｘ線エネルギーが   の場合、それぞれ  空間で


























検出素子には、ビームライン  !	" 用に製作され、設置されている常温動作型半導体






   ( 1  個 本研究で使用するのはこのうち  個
放射線入射窓材 35 箔  1 (
測定エネルギー範囲    
エネルギー分解能    9'   
ダークカウントレート  '+(*O*    
検出効率 











ベルは  ) 以下である。
検出素子は、標準でアナライザーと同じアーム上に、試料位置から  の距離に設
置されている。また、アーム上には、試料位置から  の場所に ! アーム用のスリッ
トが設置されており、アナライザー結晶がカバーする散乱	線以外は全てこのスリットで除
去される。既に述べたように、極端な背面反射配置により、アームに入射するビームと検
出素子の間の垂直方向の距離はわずか     のオフセットをもつのみである*。検出
素子の配列はアナライザー結晶の配列と同様 	 のように位置し、各アナライザー
からの回折	線に対応した検出素子へとそれぞれ集光される。
また、プリアンプには、クリアパルス社  型  ? 
  セット の低雑音前置増幅
器を用いた。これは、常温半導体検出器用として製作されたもので、特に漏洩電流の低い















   浜松ホトニクス社製  検出素子 $ 素子用）





高い。本ビームラインでの利用が考えられる +1 ;A 以下の使用に対しては十分な性能をもちあわせる。
&





   と    反射を除いて、すべての  $ 背面反射  $ 角 
Æ もしくは Æ 近
傍）が付加的な反射を伴う。したがって本実験施設の分光結晶のように、シリコン等の非
常に対称性の高い結晶を $ 角 
Æ 近傍で用いる際、	 で模式的にあらわされ
る、同時反射 +5(,5#$  $ .D$(' 012という本質的な問題を考慮する必























































されている．この場合、1 ;A 以上のエネルギーで適切な回折面を選べば、結晶の温度を $11 = 以内の範
囲でコントロールし格子定数を変化させることで、あらゆるエネルギーを連続的に変調することが可能であ
ると述べられている．
みると、 に示す通り、   反射では  通り、
 
 
 反射では  通
りの条件を同時に満たすことになる。
背面反射モノクロメータはこの同時反射の条件を満さないようにあらかじめカットされ
ている 	 。また、アナライザー結晶はアナライザー結晶取り付けの際に U 面内の
回転調整がおこなわれ同様にこの条件を外すように設置されている。しかも、高次の高角
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  6   の背面反射に付随して回折条件をみたす同時反射























































































 6    6  について示した．G0 >0 0    でラベルした回折面は 
 $7に対応する．点
線の同心円は 6  0 6   反射における >(
-- 角が1Æ 反射からずれている量をあらわしている．
ここでは Æ 31+ .(
 と Æ 31/ .(
 の場合について記した 点線とラベルをつけたライン上の交点に
ビームが入射するように選ぶと同時反射をみたす．背面反射の光学素子はこれを避けるように次の２条件を適





動的構造因子の測定には 散乱角一定の測定 '*$( *$ とエネルギー一定の測定













で  F の抵抗をもち  FOG9 の変化率をもつ。一方、(では、  FOG9 の
変化率となりサーミスターの方が温度に対して非常に敏感に反応する。
使用しているサーミスターの製造元が提供する精度は、  なので  の温度モニ
ターとして使用する際には高精度での温度校正が求められる。背面反射結晶、アナライ
ザー結晶で温度モニターするサーミスターは参照となる白金抵抗温度計 4 89& 5$(+








  M4 5 M  5
 

ここで、@：温度 02、6：抵抗 0F2、3、 、9：フィッテング係数をあらわす。
$ 
白金抵抗測温体は、ほぼ線形の抵抗ー温度曲線をもつが、精度向上のためさらに補正が


































：温度 G9における抵抗 F、E 温度
G9における係数 
 F	F	G9(:,$51 Æ  
 (:,$51 Æ   @
温度センサーは全て真空チャンバー内において熱グリースによる好熱接触条件下で前述
の参照温度素子を用いて温度較正おこなった。サンプリング点は    G9 の範囲で 
点おこない、(?$($( 式によるフィッティングによりパラメーターを決定する。曲線
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 (.#( と   11 の温度較正
/   2$ & の範囲で温度較正を行った．全ての温度素子は、較正によって与えられたフィッティングパラメー
タを用いて測温する．




サーミスター    F  G9 は、 つの参照抵抗と つの温度素子を直列につな
ぎ、定電流 

  13 を流して使用した。 G9 あたりの電圧変化は  13 
  FOG9
  OG9 となる。したがって、 .( の %4 デジタルボルトメーター を用い
ることにより *+# の測定が可能となる。一方、( で安定な温度制御をおこなう
には  3 程度の電流を要する。この場合  G9 あたりの電圧変化は  3 
  FOG9
  OG9 となるので、高精度サーモメトリーブリッジ回路を要する。また、 自己加
熱 ジュール熱は温度の読み取り誤差を生じる。サーミスターの自己加熱による誤差は、
自己加熱   

   J を熱放散係数で割ることで見積もられ、 J／
 JOG9   と見積られ、オーダーとして 数 の値をとる。一方、(で
も、同程度の自己加熱と熱放散係数をもつので自己加熱による誤差も同程度であると考え























	I*   が算出








具体的に、本実験の    反射を用いた例について次に示す。温度スロープを 
O、カウント積分時間を  * に選べば、一つのサンプリングポイント当りのエネ
ルギーステップは平均して と見積もられる。これは、エネルギー分解能 の
最大半値幅    の中に 約  点のサンプリングポイントを得ることができること
に相当する。測定生データは、# まとめ 温度エネルギー変換を行い、スペクトル毎に適











の速さ*5,'  O以下の場合、 % 制御による温調システムの環境は非常によく、
応答が早いのでスキャンの方向依存性はない   以下。
典型的な温度スキャンにおける温度の線形性および安定性について 	  に示す。グ
ラフは、 スキャンあたりの時間に相当する  時間の間について示した。	 $は温
調器が制御する背面反射結晶上に取り付けられた温度素子 (の温度スロープ経時変化
である。ここに表示したものは設定温度スロープは  Oで実際に利用したスキャ
ン速度である。$ 温調器が制御する背面反射結晶上の温度素子 ( の温度スロープの
経時変化 設定温度スロープ   O   を示たものである。# 背面反射結晶上の温
度素子サーミスターの温度スロープの経時変化である。 温度一定で制御しているアナ
ライザー結晶の温度の安定性      時間 を示たものである。. 背面反射結晶




































































Tcont  TmonoTana  
   温度スキャンにおける温度の線形性および安定性
典型的な温度スキャン 温度スロープ 1 .= O .  について表示した．
 温調器が制御する背面反射結
晶上の温度素子 11 の温度スロープの経時変化設定温度スロープ 1 .= O .   背面反射結晶上の
温度素子サーミスターの温度スロープの経時変化  温度一定で制御しているアナライザー結晶の温度の安
定性   + .= $ 時間  背面反射結晶とアナライザー結晶の温度の経時変化、シンボルはそれぞれ、












 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 
ここで、%





  室温近傍の結晶シリコンのの熱膨張係数、  = 当たりのエネルギー変化 JJ   、  .A
当たりの温度変化 J J 結晶温度   と反射次数  毎に示した．
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温度変化が大きい場合、	 に示すように熱膨張係数    一定という近似が成
り立たなくなる。したがって、広い温度領域で温度スキャンをおこなった場合、正確な移






























は背面反射モノクロメーター、アナライザーの温度である。 ?  は温度  に
おける結晶の格子定数であり、次式のように熱膨張係数   を用いてあらわされる。





















































































極く最近の文献 02 によると、単結晶シリコンの熱膨張係数  は、 
   @ 
































エネルギー分解能、および分解能関数 装置関数は、厚さ  非晶質試料 '5:(?:5





した。443 の静的構造因子  を 	に示す。
横軸は散乱角 ! とそれに対応する波数移行量 と共に表示した。     におい
て散乱ピークが観測される。エネルギーは    で、アナライザー結晶は  分
解能 I     ! 分解能 I!  Æ をもつ。本研究では、高圧容器の窓のアクセプ
タンスにより、アナライザー結晶  つを同時に使用する。  はそれぞれ分解能関
数を測定した際に選択したアナライザー結晶中心の ! 位置  位置）で、それぞれ 1
、   である。これは、	 、   の高圧容器の散乱窓 Æを最適化
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E = 21.747 keV
ΔQ = 1.0 nm-1 (Δθ = 0.55°)
   G @.@ .
(@
の静的構造因子
横軸は散乱角 $ とそれに対応する波数移行量 
とともに表示した．ピーク 周辺の $ スキャンで、原子散





 分解能 J 3 1//Æ をもつ．
'5:(?:5(?$:5$( 443 による典型的な分解能関数の測定を 	 に示
す。エネルギースキャン 温度スキャンによる 443の弾性散乱を測定したものであり、
背面反射配置で、モノクロメーターとアナライザーの反射次数は、   で入射エ
ネルギーは    、高圧容器の Æ の窓からの散乱Ｘ線を用いた。この際、アナ
ライザーが置かれる  位置は    	   に相当する。横軸は相対的なエネルギー変
化量とそれに対応するシリコン結晶の相対的な温度変化量で表示し、データ点はピーク強












-30 -20 -10  0  10  20  30  40  50











Energy   (meV)




E = 21.7474 keV
FWHM 1.52 meV






-30 -20 -10  0  10  20  30
-500 -250  0  250  500
FWM/100 12.2 meV
   典型的な G @.@ .
(@
による分解能関数の測定
表示したのは、$112年 % 月の測定時点でのアナライザー結晶 番を用いての測定．エネルギースキャン 温度
スキャンによる Gの弾性散乱．G $ ..は高圧容器試料ホルダー内に設置し、高圧容器の /Æ
の窓からの散乱を観測。背面反射配置で、モノクロメーターとアナライザーの反射次数は、6  で入
射エネルギーは  3 $%2%2 ;A．4 .プラットホームにおけるスリットはフルオープンで J
    .  ．
横軸は相対的なエネルギー変化量とそれに対応するシリコン結晶の相対的な温度変化量で表示し、データ点
は 1 .A サイズで  まとめし、統計誤差と共に示した データはピーク強度で規格化した値．挿入図
は対数表示．最大半値幅 E , 
 "
' 
9.. /$ .A $4% .=、O1 値幅 E , 

 
9.. +% .A 42 .=、O11 値幅 E , 
 "( 
9.. $$ .A $2
.=
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熱型で使用上限  1  #$）。シリンダーと上下フランジより構成される上下フラ
ンジとシリンダーは、&リングにより圧力シールが施されている。シリンダーには入射側、







高圧容器の窓の組み合わせによる観測可能な散乱	線領域について    に示す。
窓に割り当てた番号、記号は 	 #の入射窓、出射窓の選択方法を意味する。本実験
で用いたものを太字で表示した。散乱角  ! は 窓の加工精度から見積もられる最大誤差と
ともに示した。実験に先立ち、散乱角  ! は最適化をおこなって、最適位置を決定する。
   の_955 &($('Yは、入射ビームに対するサファイアセルのセットアップ上
の方向を示したもので、同じ文字の場合は、容器内部の試料ホルダーを変更することなく
測定可能となる。各角度において測定可能なおおよその波数移行量を <   




















   高温高圧下の金属流体実験に使用したB線非弾性散乱高圧容器尺度 63O$）














太字で表示した．各角度において測定可能なおおよその波数移行量を ) 3 $%/ ;A 6  0  3  の
場合 について示した
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$は、高圧容器フランンジに設けられた  .$ 型の圧力シールで、電極部について
示したものである。下部フランジには、容器内部へ向けたヒーターおよび熱電対の導線取
High Pressure Frame






れ、 "、  ベークライト、 テフロン、 真鍮、 テフロンチューブ、
 アルミナ管、 グラスウールチューブ を示す。
#は、高圧容器シリンダーに設けられた耐圧   窓部について示したもので、上側が入射
窓、下側は出射窓である。それぞれ、 押えネジ、   窓  
1  
、 バック







High-Pressure Gas - Pressure Seal 
 (b) Be Windows
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for Thermo-
      couple Wire
   高圧ガス圧力シール 




ルで、 6I6+12、$ ベークライト、+ テフロン、2 真鍮、/ テフロンチューブ 4 アルミナ管
%グラスウールチューブ．
 高圧容器シリンダーに設けられた耐圧 > 窓部 上：入射、下：出射側  押えネジ、$ > 窓  //0








なる。	  に示すように、片端封止サファイア管  %  1 &%  
がもう一回り大きい片端封止サファイア管  %  1 &%   に挿入され、







  のＸ線透過率は本実験で使用するエネルギー   において約  K となる。試料
空間厚みは、そのときの試料の密度におけるＸ線吸収距離と等しくなるように選択される
のが最も望ましい。しかし、測定する全ての密度に合う試料セルを複数用意して実験を行





































圧ユニットと ガス圧縮ユニットより成る。     は高圧バルブを示す。  は
特にニードルバルブとなっている。メインの精密高圧力計には、精密ブルドン管式圧
力計 * $+が使用されている。ここで、ゲージ B の最小目盛は  4$、






















高圧容器 から '-*' Z'( までの配管は、$L''. 社製特殊高圧チューブ 外径
O/
 内径 / を用いて接続される。 の 温度調整システムは実験ハッチ外に設置
され、 を除いた １～  のシステムは、全てハッチ内に設置されている。尚、 ! の






































V1 MV1 MV2 Vacuum pump
To outside hutch
3. He gas 
leak system
4. Evacuation 
    system
2. High pressure gas 
    generation system










   system
6. Temperature 
  control system
1. He gas 





































実験は、 の高分解能Ｘ線非弾性散乱ビームライン  !	" 01 2 でおこなっ
た。第  章のビームライン箇所で記載した様に    の背面反射により試料位置に
おいてフラックス強度  
  ,?'('*O*、エネルギー分解能 I    ;J4






I2   $.である。
スぺクトロメーター   水平アーム先端 には 
 個の球面アナライザー結晶が
	 のようにマウントされている。本実験で使用する高温高圧容器は、	  のよ
うに耐圧   窓をもっているため、その試料位置からの見込み角によって使用できるアナ
ライザー、つまり、測定上の  点の数は制限され、最大  個となるしたがって、本実験
では、 スキャンの測定によって同時に３つの隣接するアナライザーを使用し、 つの 
点からの非弾性散乱スペクトルを同時に得ることができる。スぺクトロメーターの分解能
は、アナライザー結晶 つづつがもつ性能および最適化アラインメントによってそれぞれ





 からみれば僅かなようであるが、第  章で述べたようにこ
の配置の変化が分解能に与える影響は少なくはない、また当然アナライザーの再調整を要
する。波数移行量  の分解能 I は、水平アーム   の地点に設置されたスリットで調
整可能であるが、本実験では散乱強度を優先し、全てフルオープンにしたので、全ての 







 K を 	 の単結晶サファイア製試料容器の中に保
持した。水銀試料厚みは幅広い密度        に亘って測定するため、一つの
試料厚みで全てを賄うことは不可能である。また、理想的には、各密度に対してその吸収
距離で測定するのが理想的であるが、限られた時間内での測定となるためそうはいかない。






	 の高温高圧容器を用いて  、 #$ までの高温高圧発生が可能である。高
実験データは一度のビームタイムで得られたものではないので、使用したアナライザー結晶の性能は測
定した時期により異なる．
圧容器には、Ｘ線透過窓として   窓が設けられている。  のサイズは入射側で 
 *、
出射側で 
 *  つと 
 ( の  種類より成る。従って、Ｘ線は    、高圧
下の ガスを  、単結晶サファイア製試料セル  1  
 とさらに、水銀試料
を通過してその散乱を観測することになる。
散乱Ｘ線の角度! は !  Æ、Æ、Æ 、Æ 、
Æ 、Æ である。これは 	  の
窓を    のように選択することによって可能となる。動的構造因子の パラメータ







その反対である。各温度スキャンエネルギースキャンは、温度スロープ   
G9O、走査エネルギー範囲は     で、 スキャン当りの測定時間は、およ
そ 
   分。統計精度を確保するために、散乱強度の低い測定条件では、これを複数












試料自体からのシグナルの他に、 ガス、試料セル、  耐圧窓、高圧容器周辺の空気
散乱、検出器のノイズ等によるバックグラウンドがある。このうち、最も大きく影響を及










	 は、     におけるシグナル対ノイズ バックグラウンド  比 O8 に
ついて低密度化過程の変化を密度毎に表示したものである。ここで、     は ! 

Æ
   に相当する。シグナル＋バックグラウンド成分を Æで示し、棒線で
陰影をつけた部分が吸収補正後のバックグラウンド成分である。
   
  では、面積強度で大まかに見積もって E8  E      、E
 
  
、E    、E 
   、E 
   、E    、
E  
  
、E    、E    、E    、E    、
E  
  
、E    、E     である。
	 は、   におけるシグナル対ノイズ比 O8 について低密度化過程の
変化を密度毎に表示したものである。高圧容器の Æの窓から散乱される      
!  
Æ
    では、面積強度で E8  E     、E 

  




























































































ρ = 6.7 gcm-3
ρ = 5.8 gcm-3
ρ = 5 gcm-3
ρ = 4 gcm-3
ρ = 3 gcm-3
ρ = 2 gcm-3
-20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20
Q (nm-1)
ρ = 1 gcm-3
   シグナルとバックグラウンドの評価 6比）





、E    、E    、E    、E    、
E  
  
、E    、E    である。































































































ρ = 6.7 gcm-3
ρ = 5.8 gcm-3
ρ = 5 gcm-3
ρ = 4 gcm-3
ρ = 3 gcm-3
ρ = 2 gcm-3
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Q (nm-1)
ρ = 1 gcm-3
   シグナルとバックグラウンドの評価 6比）










張 させる。 から   には、各測定点 一定の密度、温度、圧力で 
を変化させたときの O8 の値を示してある。いずれの密度においても、 が小さくなる
と O8が小さくなることが分かる。


























    相図上に示した流体水銀の  スペクトル測定点      上 とその拡大図 下

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 バックグラウンド補正後の流体水銀のＸ線非弾性散乱スペクトル
最後にバックグラウンド補正後の流体水銀のＸ線非弾性散乱スペクトルを示し、本章の

















































































































































































































































































   本実験で測定したバックグラウンド補正後の ?B6 全スペクトル  3 +4   4% -. 


























































































































































































   本実験で測定したバックグラウンド補正後の ?B6 全スペクトル  3 /7   1 -. 
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拡張 $5). ?:.'.:$ (?':、もしくは運動学的極限からの拡張 $5).
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ここで、` は、古典的動的構造因子 5$**$5 *:( .:$ *(+(+ 7$('
で、 に関する対称関数である。
また、ストークス線と反ストークス線の強度比は、次式の関係をもつ。
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ここで、注目しているエネルギーに対して、温度が十分大きい場合    


   には、27 式 は動的構造





  は、  式 で表される詳細釣り合い
.($5.#$5$を考慮した量子力学的動的構造因子 a+(+?$$5 .:$ *(+













































































グ統計 '**' *($((*による統計的重みをあらわす。 	&M は、最適化関数の自











































































<*    とおいた）

















、 式と 、 式の低次のモーメントの関係式から、の絶対値は、
実験によって得られる 

































































































 点、Æ の窓から  点、Æ の窓から  点、Æ の窓から  点、
Æ の窓から  点、Æ の
窓から  点を代表例として選択し表示した。






せた。モデル関数は、流体力学極限 ?:.'.:$ 5( において観測される  55'+
@,5( スペクトル形状が準弾性散乱の中心線と非弾性散乱のストークス、反ストークス
線ピークをもつ の形をもつ。中心線は !'() 関数でモデル化され、一方のサイドピー
クは %$,. $' &*55$(' %& 関数で表される。
%& 関数を選択した理由は、次の  点である。
．関数の形状が、記憶関数のマルコフ近似に一致している点。これは、今問題にしてい
る時間スケールでの密度ゆらぎに対して、緩和過程での記憶の保持時間が十分短い場合、
換言すれば、記憶が Æ 関数Æ* で記述できることを意味する。
．不規則系に対して中性子非弾性散乱のスペクトル解析や 4% シミュレーションによ
り頻繁に活用されている点である。
以上の他に、このモデルを採用する理由として、このモデルが 、、   依存性の
特徴を捉えるために、最小のパラメータを用いてスペクトル曲線を再現することができ、
実験データのフィッティングに非常に便利な関数であることが挙げられる。このことは、全
容を梗概し物理現象を議論する上でも十分適切であるといえる。!'() 関数と %& 関
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、F の  つであ
る。温度  は測定温度であり、固定した。結果を 	  	 の実線で示した。ま
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   分解能関数からの寄与が取り除かれたＸ線非弾性散乱スペクトル    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 分解能関数からの寄与が取り除かれたＸ線非弾性散乱スペクトル       ! 
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 分解能関数からの寄与が取り除かれたＸ線非弾性散乱スペクトル       ! 
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 分解能関数からの寄与が取り除かれたＸ線非弾性散乱スペクトル      ! 
モデル関数として 	( 関数 8 H": 関数 2$$ 式 を採用した結果．
		 分散関係と音速
 	  分散関係 .*,*' 5$(' を調べるために、流速密度相関ピーク +(
+( '5$(' ,$ を利用する。具体的には、B
'
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   低密度化水銀流体の  
 分散関係








3 $+   1%について 
 依存性で表示した．一点鎖線は、超音波吸収
実験で得られた音速 10 から線形外挿される  















フィッティングの結果については、最小二乗値  で の周りに収まる。但し、特にフィッ
ティングの良くないのは臨界密度近傍で且つ低波数領域のデータである。これは、主に分
解能関数の限界 *'5+(' 5(による。
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   低密度化水銀流体の音速











．密度は  3 +//   1 -.  換算密度 

3 $+   1% について 















 での水銀のふるまいについて述べる。	 の @ 相図上における   
	  分散関係
はじめに 	 $ の常温の液体水銀（密度      ）の結果から説明をお





























































































   液体水銀の  
 分散関係
 3 +//   $ -.
 、換算密度 

3 $+   4 
 +// -.
 
$7 =0 $ ( / 
(、 $2 -. 
%%+ =0 /1 ( 11 
(、 1 -.  $%+ =0 /11 
(、 $ -.  4%+ =0 /11 
(
常温の液体水銀の非弾性散乱の実験については 第  章で示したようにＸ線、中性子散乱で
実験結果が報告され、共にフォノン分散関係に正の分散が認められている。Ｘ線非弾性散
乱をおこなった細川ら 02 の結果からは  K 程度の正の分散が示された。一方、中性子
非弾性散乱をおこなった  '- ら 02は  K 程度のかなり大きな正の分散を示し、両者































 1  
 






ら $(- へと転化して折れ曲がる。凝縮相において分散関係が描く 

近傍の溝を伝




















温水銀で測定した        においては、まだまだガウス関数から掛け離れてい
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  






































る。     における常温水銀の	線非弾性散乱スペクトルは、本研究によってはじ
めて示されたが、       では、理想気体の上下両極限に入っていない。これは、
この  領域での  が非ガウス的であることと符合する。
次に 	 # に示す密度       @   1    #$  #$ での
結果について説明をおこなう。         

 の領域で正の分散がさらに

















播モ ドーが出現してきたことや  の大きい      で理想気体様のふるまいに次第
に近づいていくことは不規則性が増したことによると考えられる。
	  に示した       @   1 Ｐ  #$ は、これまで 8;<
$5: 7 5('としてふるまってきた伝導電子が強く散乱を受け始めるようになる密
度である。	線非弾性散乱の結果は        

 の領域で正の分散が益々大
きくなり、 Kになる。       

における 非弾性散乱スペクトル  
の形状も       に比べて幅が広がり、伝播ギャップの溝はさらに浅くなり、最小










において、伝播モ ドーが促進することや 高  領域     で理想気体様のふるま
いに次第に近づいていくことは不規則性がより増大し、擬周期性 ,*+.','.(: が
無くなることと符合する。
	 . に示した   
    @   1    #$ まで低密度化すると
明らかに様相が変わる。この密度は、金属─非金属転移が開始する密度   
 
である。







される動的な変化であると考えられる。       

における 非弾性散乱スペ
クトルの形状も       に比べてさらに幅が広がり、伝播ギャップの溝はさらに浅









































































である。     において C
(
    で示した実線よりも音速が高く観測される
のが正の分散に対応する。    で C
(







































	& に漸近する。      のスペクトルで
は      の領域においてもまだ完全に一原子的ふるまいを示す  では無いことが
分かる。ところが、後述するように、低密度化に伴ってこの様相は変化する
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 3 +//   $ -.
 、換算密度 

3 $+   4 
 +// -.
 
$7 =0 $ ( / 
(、 $2 -. 
%%+ =0 /1 ( 11 
(、 1 -.  $%+ =0 /11 
(、 $ -.  4%+ =0 /11 
(
   
  
	  # では、 C
(
     O* に対し、C
(





P   
 
   O* である。また       	  
では、C
(
      O* に対し、C
(
P   
 
   O*、C
(
P   
 
 














     O* に対し、C
(






P   
 
  
 O*となり、有効音速度は  K 近くなり、著しい上
昇が確認された。
以上、  → 
    の 	 分散関係と有効音速度 C
(
をまとめると、
低密度化に伴って正の分散 ,'*(- .*,*' が顕著になる。ここで平均化した時の分
散の大きさは、      で  K、      で  K、      で 
K、  




$,が低密度下に伴って浅く不鮮明になる。 高い  領域においても分散の振動がみら
れ、低密度化に伴って振幅が少しずつ小さくなる。 低密度下に伴って、（	）分散関
係が分散から非分散化に向かって次第に変化する。 高い  領域では、非弾性散乱スペ
クトルが非ガウス的からガウス関数的へ変化し、集団モ ドーの伝播がほぼ消滅する。
	 高   領域における一原子的ふるまい
ここで、高  領域における非弾性散乱スペクトルのふるまいについて、!'() 関数と











































高  領域における非弾性散乱スペクトルの B$+** 関数からのずれを表す関数として便
利な次の ,*+.''( 関数と呼ばれる曲線を用い、完全な理想気体からのずれの大きさを
評価する。これは、B$+** 関数と !'() 関数の畳み込みで与えられる '( 関数を近似
した関数であり、物理的な意味としては一粒子の運動と拡張された熱拡散モードをあらわ




























































E は  つの関数の構成比 !'() 関数の比重をあらわす。@?',*'ら 02は、B$+**




を !'() 関数成分の比重 E と以下のように関

















































	 は、高  領域における非弾性散乱スペクトルの B$+** 関数成分の寄与   E
をあらわしたものである $。    、     の  つの  における密度依存性
について示した。図から明らかなように、  E は、  
    付近を境に変化し、 
   
  というそれほど大きくない  でほぼ B$+** 関数的になり、  
    で




また、,*+.''( 関数による最適化スペクトルの最大半値幅 ;J4 Sを 	 
に示す。点線は、測定温度 @を考慮した  式 の B$+** 関数から見積もられる非弾性




    C
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   高 
 領域における非弾性散乱スペクトルの "#$$ 関数成分
5# A- 関数の 
## 成分の比重    < <  .9- 5
(
.(で表示．
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   高 
 領域における非弾性散乱スペクトルの線幅
点線は、測定温度  を考慮した 2$/ 式 の 
## 関数から見積もられる非弾性散乱スペクトルの最大半










クス        	
本節では、金属─非金属転移領域から超臨界領域   
      、換算密度 	
 
   におけるダイナミクスについて説明をおこなう 	 の @ 相図上にお












ンされたスペクトル線幅は大きな誤差を含むことになる。特に      の緩和過程に
ついて詳しく議論することは困難になる。
	 分散関係
前節では   
   で 	分散関係と音速の異常が示されたが、本節ではそれよ
りも若干低密度化が進んだ   
    	  $から詳細に説明をおこなう。図の
-10 -5 0 5 10
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ω  (meV)































 3 21 .
  
0  3 1   21 -.
 、換算密度 

3 /   14．臨界密度  3 /7 -.  近傍におい
て線幅が狭まっている．
記号は前節と同じである。分散の異常は更に大きくなる。滑らかにつないだ赤の実線は、
    
  と   
     の間が線形に近い関係から      にピークをもつ
ような傾向を示す。通常、分散の折れ曲がりは 極大 ,*+.' 55'+境界域   

	
    
 
 で生じることを考えれば、単純な分散とは異なるふるまいをする。また
   
  は が最小値をとる  に近い。さらに、  

に存在する伝搬ギャッ






   
  
	  #では、     において低密度化に伴う分散の上昇は
止み、下降へと転ずる       で既にこの下降は始まっている。さらに、  

に存在する伝搬ギャップの値は   であるがギャップ自体は急速に不明瞭になって
ゆく。     では、	)#) を中心にした振動が次第に見られなくなってくる。
   
  の図 	  は、臨界密度に最も近い条件での結果である。	 
のスペクトルを見れば確かに線幅の狭小化が見られる。ところが、 	  分散関係では
金属─非金属転移領域で見られるような目立った特徴はない。分散としての振動は存在す
るが、臨界密度       から非分散化の傾向が進む。      	  .
では、さらにその傾向が促進し、非分散化へ向かう。
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   超臨界領域における水銀の  
 分散関係
 3 1   21 -.
 、換算密度 

3 //   14 
 1 -.
 
 %$ =0 $$ 
(、 %4 -.  
%%/ =0 +% 
(、 /7 -.   %%/ =0 +4 





 についてみる。  
    	 $ では、C
(
   
  O* であるのに対し、C
(
   
 
   O*、C
(
   
 
   O*
     
  では上昇傾向にあり、  


































   O*、C
(
   
 
   O*であり、 K 程度の正の分散が見られる
が、密度の減少   
       と共に正の分散の大きさが急激に減少している。 
 
  では、振動がわずかに見られる程度にまで小さくなる。









   O*、C
(
   
 













   
  
	 .では、 K 程度の正の分散が見られる程度まで減少する。
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(、 21 -.   7% =0 7+1 
(
   
  ではやはり C
(





ここまでを整理すると、 低  領域の分散、音速は、金属─非金属転移で最大となり
それを境に減少の一途をたどる。 臨界現象は存在するが、それ自体は異常な分散、音速
を示さない。 低密度化に伴い、非分散化が加速するということになる。
 非金属気体のダイナミクス        	
本節では、高密度非金属気体         、換算密度 	
 
   での


































ル 02 と % ! %,'5$).  ($('  .+. !?( $(( 0A2 の結果は、同
様に水銀蒸気中のダイマーの存在を支持している。また最近の高密度水銀蒸気のＸ線回折













実験条件は       @   1    #$、      @   1





を伴わない   は 3 のような古典液体で観測されており、そこでは、平均原子間距
離よりも小さな波長領域における音速について議論がなされている。% ?,, ら 02




団励起モ ドーを仮定して  式 の !'() 関数 ＋ %& 関数で表されるモデル関数を
適用する。このモデルは、前述の液体 3ｒ でも適用されていることを付記しておく。
最適化されたモデル関数は、 節の 	 、	   の中に実線で表示したもの
である。このモデル関数は、   1      において明瞭なピークをもつ。  
  
  のデータについては、得られた非弾性散乱スペクトルがほぼ分解能関数に近い
ため、信頼できる最適化関数を得るのは困難であった。中間の領域         の
データについては、線幅はやや拡がり、フィッティングが適用可能となる。高い  の領域





四角印 は  の高いところまで、
超音波音速から外挿入される直線 点線 上にほぼのる。より詳しく見てみると、  

  のあたりでは点線から正に分散する。この正の分散は、      で  K、

   で  K、    で  K となる。このふるまいは、液体中で観測される正の分

































































   高密度気体水銀の  
 分散関係
 3 +10 $0 1 -.
 、換算密度 





 に対して表示 四角印．点線は、超音波実験の音速 0 +1 から見積られるエネルギー



































ように 6 を選ぶことにする。この場合、6 を   に選ぶと     までよく一


















































 3 +    -.
 、換算密度 













 比熱比 ,   2 として を赤の実線で表示．
 密度依存有効二体ポテンシャル















	  密度依存有効二体ポテンシャル   
有効二体ポテンシャルは	線非弾性散乱とは独立に求められる。ここでは、	線回折・	線
小角散乱実験で得られた静的構造研究の結果を利用し、4%シミュレーションにより数値
実験的に得られたポテンシャル曲線   02（	）を用いて議論を進めていく。


















































   %& シミュレーションより導出された流体水銀の密度依存有効二体ポテンシャルモデル 




'( ++ による融点近傍  3 $+7=0 +41 -.  の有効二体ポテンシャ
ル 点線 に近いと仮定し、これに近似するよう解析的にモデルポテンシャルを作成した．
	 "#" 振動数 
1
上述のモデルポテンシャルを用いていくつかの物理変数を計算し、実験の解析結果と比

















二体分布関数である。この物理量は、理論的には一原子に作用する平均の力の  乗 $






































































































8   
と記述できる．この近似がよく成り立つのは希薄気体であるが、金属─非金属転移領域においても速度相関
関数が非常に早く減衰する可能性があることは十分期待される．












(a) pair distribution 
         function









)   
(m
eV
) (b) effective 
        pair potential
















(c) 1st derivative of φ(r)














(d) 2nd derivative of φ(r)













) (e) integrand of 
        Einstein frequency




















































































































































   '($)( 振動数計算過程で現れる種々の関数       !  
 二体分布関数
0  H シミュレーションより導出された有効二体ポテンシャル (0  ( の一階微分、 (































 (rad / ps)






















































































































まず、中間相関関数 '  *に注目する。'  *は密度に関する規格化された時間相関関
数で次のように定義される。













 * は、数密度 
 * のミクロスコピックなゆらぎである。
'  *の一般化された !$- 方程式は、時間で表示した記憶関数 5

 * 添字 ,は
縦成分 5'(+.$5 ','( をあらわす を用いて次のように記述される。
C
'  * M 

































この理論的枠組みの中では、動的構造因子   は中間相関関数 '  * のラプラス
変換として     6

`
'    

















































































  は、エネルギーで表示した記憶関数 `5

    の実
数部と虚数部で、それぞれ記憶の減衰項 .$, ( と 伝播項 *($ ( に
相当する。本節で用いる記憶関数モデルは、第  項 5*

 * に、粘弾性緩和 構造緩
和 -*'+* 5$X$('による密度ゆらぎ、第  項 5

 *に、熱散逸緩和 (?$5






































有限の  まで拡張している。6 は     の極限において、実験により求められるマ
クロスコピックな比熱比 *,[ ?$( $(' 6    6 と一致する。>

 を  依







関係があり、    の極限において実験により求められるマクロスコピックな 熱拡散率
(?$5 .D+*-(: >










2 Æ*と書ける 一般化された !$- 方程式における %$,.
$' &*55$('、%&モデル。また、 式 第  項は、熱ゆらぎが無視できる系
については、6   とおける。したがって、 式 の記憶モデルは、6   ととればそ






格化された  次の振動数モーメントの  乗 

は、既に述べた前節の計算結果を使用、





























































































 式、 式 を  式 に代入することによって、数個のフリーパラメータで構
成される動的構造因子が完成される&。
パラメータの最適化手法 固定したパラメータを除く については、 節で述べた方
法をとる。本節における解析で最適化されたパラメータを 	、	に示す。
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黒矢印、  粘弾性緩和時間 =
$








、ガイド線点線、 ' 熱拡散係数 2


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黒矢印、  粘弾性緩和時間 =
$








、ガイド線点線、 ' 熱拡散係数 2


































 について説明する。まず、記憶関数の式  式 第  項






























































   

































られる。ここで、熱伝導率 H   J    、定圧比熱 #
(
















  のとき、I   $. ,* 、     のとき、I   $. ,* 、 
 









きく、およそ    桁の違いがある。そのため、単純に  依存性を無視して微視的輸送係
数を巨視的輸送係数で置き換えることができないことを意味する。そこで、繰り返しにな











	  	  に、	、	 の各パラメータを用いて再現した動的構
造因子   を密度毎にいくつかの  を選択して示した。ここで、最適化モデル関数
















   











ρ = 13.55 gcm-3
(A) Q = 2.4 nm-1
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ρ = 11.0 gcm-3
(A) Q = 2.4 nm-1
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   動的構造因子と中間相関関数      ! 
エネルギー領域 左列：動的構造因子 	
	

























   











ρ = 9.0 gcm-3
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ρ = 7.6 gcm-3
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   動的構造因子と中間相関関数      ! 
エネルギー領域 左列：動的構造因子 	
	
























   











ρ = 5.8 gcm-3
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ρ = 3.0 gcm-3










 0.2 (C) Q = 8.7 nm-1
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   動的構造因子と中間相関関数      ! 
エネルギー領域 左列：動的構造因子 	
	






	 低   領域における輸送係数と緩和時間
ここでは、前項で得た輸送係数等のパラメータについて、低  領域における密度依存性
について議論をおこなう。は、   、   の  つを選択して議論する。これら
は、     の 第一擬ブリルアン域 [*( ,*+.' 55'+ )' を越えて分散関係
が負の傾きに転ずる前の であり、且つそこではデータの信頼性が高いという理由で、こ
れらの  つを選択した。     の  依存性についてはここでは詳しく述べず、今
後の課題とする。
有効音速度
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   低 
 領域における有効音速度の密度依存性 上 とミクロスコピックとマクロスコピックの間
の音速のギャップ 下
が分かった。なぜ、  










について検討する。  、    共に臨界密度 
 
よ







少する。      から 
,































つまり      のデータは、金属─非金属転移にお
ける密度ゆらぎのの空間スケールを    個 含んだものとしてみてよい。このことを念頭
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間よりも長く、     では )

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   低 
 領域における熱的緩和時間の密度依存性
動粘性係数




ル      でみた動粘度は、金属─非金属転移   
    で異常に高くなる。
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   低 
 領域における動粘係数の密度依存性
粘性係数





   で
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   低 
 領域における粘性係数の密度依存性
Ｘ線非弾性散乱で見積もられる粘性係数 -



















の増大は大部分が体積粘性係数 ; ##@ <

の増大によるものである．
 3 21、7% .  
について表示．赤実線、青点線は指標線．
ところで、流体力学の理論に従えば、粘性は流体の変形様式によって伸び粘性、ずり粘





：*?$ -*'*(: と体積粘性係数 E

：#+5

















 の  依存性をひとまず考えないこと
にし、E

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体積粘性率 ; ##@と <

ずり粘性率 #




 3 21、7% .   について表示．赤実線、青点線は指標線．
で、体積粘性率とは圧縮・膨張を伴う流体の体積変化、別の言い方をすれば密度変化に伴
う粘性応力の大きさを表す。
流体力学の枠組みの中では、熱力学的圧力 (?''.:$ ,**+ は速度場の発散















いては、電子とイオンの  成分系として  '&,,?の断熱近似と電子─イオン間
相互作用が弱く、イオンが単に電子ガス中で運動しているという近似の下では、一原子当







































































































 *    I

 B$を示したものである。これは、縦弾性率 5'(+.$5 '.
+5+*を意味する。したがって、これまで述べてきたように、体積粘性率の増大は、体積弾
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ついて検討をおこなう。     の図に示されているように、記憶効果は全体として
低密度化と伴に低下する。臨界密度で、熱拡散記憶の割合が増えるまで、粘弾性記憶が支
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われる異常分散について明らかにする。流速密度関数（+( .*(: 7+('）- *
およびその時間自己相関である流速密度相関関数（+(+( '5$(' 7+('）
B *  -

 - * についての説明は 附録  に記した。振動数表示された縦流


























 は、  式で示したように密度
























について示す。左列が     、右列が      である。ここで、実線の矢
印は `B
'
  のピーク位置 
(
、点線の矢印は超音波実験から見積もられる振動数である。
   
  における 密度 
    のスペクトルと、その前後の密度領域にみられる振動
数幅の拡がりは一目瞭然である。一方      におけるスペクトルについても注目
している空間スケールが異なるものの、やはり 
    において最も大きな振動数幅の拡
がりがみられる。ところが、密度     の常温常圧の液体、密度     の超臨
界流体、そして密度     の高密度気体では、いずれもこのような大きな流速のゆら
ぎ +( \+(+$(' は起こらない。特に注目すべき点は、流速密度相関関数のピーク
振動数とマクロススコピックな音速から見積もられる振動数の間に大きな違いが存在する
のが密度 

















ると共に中間相関関数 '  * とは次の関係をもつ。
B
'

















は  の大きいところで正確でなければならない．というのは、 V;

































   


















Q = 4 nm-1
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Q = 8.7 nm-1
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 1 1 次のモーメント で規格化して表示．空間スケール依存性について見るため、$ つの

 　値について表示した．左列が 
 3 2 .  、右列が 











大きな系においては 	 の表示は非常に有効であることが分かる。常温常圧で  
 
   の水銀は明瞭な調和減衰振動を示している。#$\'L の振幅も大きくほぼ  
 周期続き  ,* でほぼ相関ゼロに達する。      では低密度化とともに振幅、
#$\'L の大きさ共に減少する。ところが、一連の変化に対して急に異常を示すのが  

 
































Q = 4 nm-1
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Q = 8.7 nm-1
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 3 2 .  、右列が 




  3 1 で規格化して表示．時間スケール  5# は  (
O5# を角振動数として  5#  $
として表示．
でも予測可能であるが、まず、減衰が異常に速い 。わずかに伝播モードがあり、振動も















































が 最大、*   ,*には振動が終わり速度相関もゼロに達する。さらに、非金属化後の低
密度化を見てみると       以下低密度化とともに振幅は減少していき、  

   では流速密度相関関数はわずかに #$\'L をあらわすのみで  ,*で #$\'L に
なり、マイナス符合はそのままで約  ,* で相関はゼロに達する。
流速密度相関関数の   






散逸状態が 約  ,* という安定とは言えない非常に過渡的な集合と離散を繰り返すダイ
ナミクスが起こっており、これが金属─非金属転移におけるゆらぎの正体であると結論づ
けられる。
ところで、小角散乱実験の局所密度解析 02によると、E 平均密度、 E 一辺を密度ゆ
らぎの相関長  とする立方体    中における平均原子数、I E 平均原子数  からのずれ
として、 MI	 と  	I	 で定義される局所密度の上限  と下限  
について議論しており、金属─非金属転移の起こる   
    近傍で  と   の差が
最も大きくなることが示されている。平均密度   
    では、金属的領域が常温の液






t = 0 ps
t = 1 ps




ξ = 8-10  
 15 - 20  
metal-non-metal
non-metallic





   水銀の金属─非金属転移     !  における離合集散運動の模式図

 ある瞬間に、微小クラスターを形成する．このとき局所的な密度は、平均密度より大きく  金属状態
になっている．これを時刻  3 1 5# とする． クラスターは極めて短時間でゆらぎ、等方的な拡がりによ
り局所的な非金属状態へと変化する．  3 1/ 5#において 
 の相関はゼロになり、局所的な密度は平均
密度より小さく   非金属状態が出現する．ｄ 散逸状態は長い間とどまらず、次の瞬間には逆向きの過
程をたどり、等方的な圧縮により金属状態へ向かう．  3 1 5#で再び局所的なクラスターが生成し同時
に金属状態が出現する．' 時間平均されたゆらぎの模式図．丸で囲んだ金属状態と非金属状態の $ つの領






















密度化 膨張 過程について 	 を参照しながらまとめをおこなう。





(a) (b) (c) (d)
NM / Fluid
( 2.3 ρc ) ( 0.17 ρc )( 1.5 ρc ) ( ρc )
M / Liquid M-NM / Liquid NM / Gas
5.8 gcm-313.55 gcm-3 9.0 gcm-3 1.0 gcm-3
2 bar 1928 bar 1928 bar 510 bar
298 K 1691 K 1750 K 1423 K
   低密度化水銀流体の密度ゆらぎ模式図

 常温常圧の液体金属水銀のゆらぎ、  金属ー非金属転移における液体水銀のゆらぎ、 非金属超臨界























   、       の  	 スペクトルがほぼガウス関数で記述でき、一
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 年に初めて観測 02 されて以
来、特に第三世代放射光源を利用して物性研究やＸ線光学の分野で精力的に研究されてき
た 02。この方法を物性研究へ適応する際には、測定するエネルギー領域に対応して主に次
の つの測定能が用いられる。一つは前方散乱などによる、エネルギースケールが   1
もしくはそれ以下のエネルギー領域で超微細構造に関する情報を得るための測定法 02 で
あり、もう一つは、核共鳴非弾性吸収などフォノンに代表される   スケールのダイ















述べる。 節では、 核の共鳴特性について述べる。 節では、分解能の低い光
学系を用いて共鳴核の励起を観測し、 の精度で共鳴エネルギーの値の決定について述
べる。 節では、 核用の   の分解能をもつ高分解能モノクロメーターの設













  は、長い寿命をもつ核種であって、そのほとんどが寿命 )   *であり、寿
命の短い )   * を下回る核種に対してはほとんど手がつけられてない。放射光を用い
た核共鳴励起で本研究以前に観測された最も寿命の短い共鳴核は、)   * をもつ 

 準位の  0
2である。実用的な実験に対する技術的な限界は、共鳴核の寿命が  *
を下回るようになると厳しくなり、 * を下回るようになると極端に厳しくなる。本章で
は、前節で述べたように放射光を利用した の   準位の励起をはじめて観測す
ることに成功した。 のような極短寿命の核種を利用可能にすることは、その他の *
以下の寿命をもつ共鳴核 02 への適用範囲の拡大にもつながっている。 の半減期は
*
$
  ,* 02、すなわち寿命は、 )  
 * である。本研究では、精密な共鳴エ
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厳しい。その理由は、高い内部転換係数をもっていること    02、さらにア
イソトープの濃縮が困難であるという点である。しかしながら、肯定的な点を挙げるなら

























めて強い音響光学効果 $$をもつ。また、高圧下での構造相転移 $+ も報告されている．





子核による散乱強度に比べ数桁 ここでは、   桁 大きいという事実のため複雑であ
る。このように、検出器として全体の応答が速い  最大半値幅が小さい）だけでなく、
時間応答の際生じる裾が十分短いことが要求される。本研究では、利用可能な素子 02 の
中で最も性能に優れた低容量リーチスルー素子 02 を選択した。同様の素子 02 として














ここで、高分解能モノクロメーターの設計に必要となる精度は、     以内である。と
ころが、これまでに求められている   準位のエネルギーは次の二通り方法によ
り、以下の数十 の精度で決定されているだけである。一つは、 '*?ら 02のクーロ
ン励起法 9'+5'# X($(' (?'.による   、もう一つは、?C+5ら 02
によるガンマ線─内部転換電子法 6 $. '-*' 5(' (?'.による  
である。したがって、まず遷移エネルギーを     以内の精度で決定することが必要と
される。
実験時の電子蓄積リングの運転はタイミンングモ ドー バンチフィリングパター
ン  '. である。これは  の電子バンチが蓄積リング中を等間隔をおいて周回す
る運転モードであり、このときビームラインにおいて観測されるシンクロトロン放射光の
パルス間隔は  *、パルス周波数では  4) となる。 本節における実験の模式図
を 	  に示す。  長のアンジュレータからの第三高調波は、液体窒素冷却されて
いる  二結晶モノクロメーターによってバンド幅    ;J4まで落される。
原理的に、共鳴エネルギーに対する二結晶モノクロメーターの調整は、この程度のバン
ド幅で十分である。しかし、  のような O8 比が低い共鳴核に対しては、実際には
これよりもバンド幅を狭くする必要がある。共鳴核の寿命は、エレクトロニクスがもつ 
パルスあたりの時間分解能よりおよそ  桁小さい。そのため、最大検出率は、 バンチ










実験は 6(- 7 の高分解能B線非弾性散乱ビームライン >	+/BI の核共鳴散乱実験ハッチを利用してお
こなった．I
( 2/ .アンジュレータ、""	 高熱負荷 6 二結晶モノクロメーター、6 BQ
スリット、? イオンチャンバ、6
.5 ここでは、液体水銀 	 "-濃縮なし、GH アヴァランシェ・
フォトダイオード検出器。6/ / / 対称反射による 80  0  0 8 配置のチャンネルカットモノクロメー























































を走査する必要があり、この際   ) のカウントレートが見込まれる。核共鳴散乱断面
積と光電吸収断面積 この場合バックグラウンドの主な要因 を比較し、さらに実験上の
パラメータから適当な見積をおこなうと、   のバンド幅が上限となる。この際、
 4) の電子散乱 プロンプト散乱 強度に対して、約  ) の共鳴散乱強度がディレイ
ゲートを潜り抜けて観測されると見積もられる。したがって、二結晶モノクロメー
ター後の光学系として、	  のように、   対称反射による M1 1 1 M 配
置の二つのチャンネルカットモノクロメーターを用いて   ;J4までの分光を
おこなった。この光学系を用いた  からのシグナルは  ) であった。さらにイン
コヒーレント光から  共鳴核の寿命を測定し	、)  

 * 半減期 *
$

 * という文献 02 の結果とほぼ一致する結果が得られた。このときの、核共鳴非
弾性散乱測定のタイミングエレクトロニクスを 	に示す。






















文献 $1 の結果とほぼ一致する結果 = 3 11 # 半減期 
 &	
3 14+1 #が得られた．
また 	  の光学系を用い共鳴エネルギーを     精度で見積もった。共鳴エネ
ルギー見積には、3 の = 吸収端   と%: の 4C'b#$+ 準位  
を観測した際の二結晶分光器の  $ 角度エンコーダー値を参照にした。また、高分解能
モノクロメーターの製作後、より高い精度で遷移エネルギーの決定を行った。これについ


























ン用結晶と高角  $ 反射 !










高分解結晶分光器に関して報告されているいくつかのデザイン 01 A2 の中で、文
献 02 のものは、高い効率と   の分解能という本研究の目的に最も適している。ま
た、ビームラインの設置上好ましい。




型にできるという利点をもつ。また、比較的高いエネルギー   に対して有効で
あり、  ）用高分解能モノクロメーターのデザインとしては最も実用的である
ため、  ）用としてこの透過型のデザインを採用した。	 に本研究にお
いて設計、製作した   用高分解能モノクロメーターのイラストを示す。ま
た、 にその仕様をまとめた。中心に据えられた薄板結晶は   の非対称反





う。ここで、このコリメーション結晶の受け入れ角は  1$.で出射角度拡がりは 
 1
$. となる。一方、背面反射に近い高角反射をおこなうチャンンネルカット結晶は高分解







のスリットで切り取られ 垂直方向  の幅で受け入れるよう設計されている。このと
き第一反射となる薄板結晶表面に対する入射角は  Æ である。最終的に出射されるビー
ムは、入射ビームの高さに対して   下方に位置し、入射ビームとの高さに差をつけ













ノクロメーターによって達成されており、J )O) ' 1 # である
Beam Offset

















"- $4$%2 ;A 用高分解能モノクロメーターのスケッチ 尺度 O
ビームコリメーション用の厚さ 17 .. の結晶と高分解能を達成させるためのモノリシックチャンネルカッ
ト結晶より構成される．コリメーション結晶は反射と透過を同時に達成させる．いずれの結晶もシリコンで、
それぞれ、2 2 2 面の非対称反射  3  O$//と $1 7 7 面の対称反射を用いて入射から出射まで合計で
2 回の反射と  回の透過をおこなう．垂直方向の入射ビームは、第一結晶により垂直方向 1/ .. の巾で受
け入れられ、出射ビーム高さは入射ビーム高さに対して、14 .. 下方に位置する．
































 $. L.(? ;J41 I   




"-$4$%2 ;A用高分解能結晶分光器の仕様  3 +11 = 
ターが取り付けられている。格子定数が一定になるように温度差を解消させることによっ
て極めて効果的にビームの強度低下を防ぐことができる。この分光器の全体のエネルギー
分解能は、計算値で   ;J4である。








使用した結晶は、  ?の ;>法による  インゴットからチャンネルカット結晶
























"- $4$%2 ;A 用の高分解能モノクロメーターの  2  6 インゴットからの切出面．
上薄板結晶、下チャンネルカット結晶








高分解能結晶分光器を用いた遷移エネルギーの精密な決定は '. 法 02 によりおこ
なった。 '. の方法は格子定数の精密測定に利用されるが、格子定数が正確に判明して
いる結晶を用いることで逆に入射エネルギーを精密に求めることが可能になる。実際には、
























度と、さらにこれまでに得られているシリコンの格子定数 02 および熱膨張係数  02を














   > 法による 	 "- $4$%2 ;A 励起エネルギーの精密測定
	 
"- の核励起を観測した際の高分解能分光器をそのままの状態で保持し、後置光学系として  つの 6$1







波長は "  
 G3で、これに対応する  の遷移エネルギーは最終的に *+#






高分解能モノクロメーターの後置光学系として 	のように    反射の  つの
 結晶を ＋、＋ 配置で設置し、反射を確認した後固定する。これらは、モノクロメー
ターを出射したビームのアナライザーとなる。高分解能モノクロメーターを構成する外側
のチャンネルカット結晶をロッキングさせることによって、この結晶分光器の分解能を求
めることが可能となる。ここで、測定で得られたエネルギーは、計算値   に対し
て   ;J4 であった。実際、これと同じデザインである高分解能モノクロメー
ター 01 2 は理論値通り十分機能しており、これらの拡張実験であること、さらに下流

























は濃縮率、 は、共鳴エネルギーに対して  だけ入射フォトンにオフセットがついた
際に観測される共鳴原子核の全散乱断面積である。測定強度は、共鳴核原子の吸収断面積
と共にフォノン、拡散に関係したエネルギー吸収確率で関係づけられ、次式で表される。

















































態、励起状態のスピン状態、3 はプランク定数、# は光速である。 式の    は、
フォノン、拡散による吸収確率である。共鳴核の励起寿命は、典型的に   *程度のオー
ダーなので、吸収断面積は本質的に共鳴核に対する自己相関関数である。核共鳴散乱断面





























は、 !$#4C'b#$+ 因子 6 線核共鳴無反跳分率、Æは、%$ のデル










































































 に  の吸収・散乱断面積等について、電子蓄積リング バンチモード
パルスレート  4)、蓄積リング電流  3に対して見積った値を示す。は、
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"- 吸収・散乱断面積 電子蓄積リング $1+バンチモード パルスレート 2$2 " 、蓄積リ
ング電流 11 .G における見積もり．それぞれの値の意味及び単位については脚注に記載した．
9'+( $( ) &,(*  $5
 $7(   ',(*  !	"
 $7( 64 ',(*  !	"










(- 断面積 1 	" .	
内部転換散乱 (
 (# #
(- 断面積 1 	" .	
非共鳴電子散乱  (#
 ( #









核共鳴非弾性散乱法 86 	 を用いた動的構造の測定は、 の 6 <8 6
?:**  $5  !
!	" 02 でおこなった。 !
!	" がもつ   長のアンジュ
レータは  !	" の   長のものと比較すると約  倍高いフラックスを提供する。こ
こで、用いたビームのサイズは   
    である 水平方向のサイズは二結晶分
光器の最大冷却能によって限定される。電子蓄積リングの運転は バンチモ ドーで、こ
れはすでに述べたように  !	"において の核励起を確認した際の運転モ ドーと同
じで、の電子バンチが蓄積リングを等間隔で周回するモ ドーである 放射光パルスレー




データは、自然含有率 :   K における測定結果である。等方的に散乱される非干渉性
散乱は、検出器を試料に近づけることによってその立体角を大きくでき、検出効率を上げ
ることが可能となる。本実験では、試料に対して   下に検出素子が位置するように
設置した。これにより、  *$. 程度の立体角をカバーできる。また、内部転換係数 が非










プロンプト光E 瞬間的に応答する電子による散乱に対して約  * 後に開かれる。既に述
べたように、   による背面反射結晶は両端の反射表面の温度が同じ格子間隔 % を
もつように制御し 02、同時に温度をモニターする。温度変化によるエネルギーのずれを
考慮して後でエネルギー補正をおこなう。
高分解能モノクロメーターを出射したＸ線ビームの強度は、平均蓄積電流値  3 に
対して  
  ,?'('*O*であった。プロンプト光の強度  
  )に対して、5、
 のシグナル強度は、両者ともピーク位置において  ) であった。


































































































































































































































































































































































































 Y "-   "-6 のエネルギースペクトル  3 +11 =）
の挿入図は簡単なモデルを用いて多重散乱の補正をおこない、最適化された１フォノン状態密度 2 本








は含まれていない。また、表示したスペクトルはバックグラウンドレベル   111$ .A   が差し引かれて
いる．





が  の反跳エネルギー 
%








 の質量  となるよ
うに相対的なエネルギー補正をおこなった。




方、ではシャープな弾性ピークの他に    近傍に  つの比較的明瞭なピークが
認められた。
  液体試料への適用： $
核共鳴散乱でみた液体水銀 	  $ のふるまいは、短時間でしかも、遷移エネル




れるスペクトルは  原子の運動量分布プロファイルをあらわす。実空間  と時間領域 *
で表した自己時空相関関数 .























































の結果   は B$+**プロファイルで非常によく再現されている。フィッティングパ
ラメータの結果から  原子の平均の運動エネルギーは、 
.
   であり、
これは理想気体の場合の計算値 ^    よりわずかに小さい。
 固体試料への適用： $





2。核共鳴非弾性散乱の測定については、文献 01 1 2において詳細に議論さ
れており、核共鳴非弾性散吸収分率 J  は、次式  式のように弾性成分と多重散
乱展開の和で与えられる。














は !$#4C'b#$+ 因子 無反跳分率）、
 は 
 次の多重フォノン過程を表































   
















 について 8   まで考慮した。しか





ド  回回転軸に関する螺旋回転モ ドー が求められており 02、本研究の結果と符合する。
平均の !$#4C'b#$+ 因子 
.
は、	  # 挿入図のフォノン状態密度 
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   
  とおおよその値が求まった。
 まとめ
シンクロトロン放射光を利用して   準位の  核からの核共鳴性散乱を初めて
観測することに成功した。ここで この共鳴核の寿命は 
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第  章では、 年に兵庫県播磨科学研究都市の大型放射光施設 に建設され
た高分解能Ｘ線非弾性散乱ビームライン  !	"について説明をおこなった。 !	"
は、高分解能Ｘ線非弾性散乱 6 	 と 核共鳴散乱 86 実験を目的に建設されたも









開発されたガス圧式高圧容器によって可能となった。高圧容器は  #$、  まで
の測定が可能である。Ｘ線透過窓として、  製耐圧窓が入射、出射側両サイドに複数設置
されていることにより、用いる窓を選択することで広範な角度からの散乱を取り出すこと
ができる。測定した密度領域は        、換算密度 	
 









解析について述べた。まずはじめに用いたモデル関数として、!'() 関数 と %& 関数
から成る簡易型のモデルを適用させスペクトルの全体像を捉えた。その中で最も特異な振
舞いを示した箇所は   
    付近の 	 分散関係と音速である。この密度領域は
正に、金属─非金属転移の起る領域と一致している。ここで得られた最も興味深い結果は、
超音波吸収実験より示されているマクロスコピックなダイナミクスを線形外挿して見積も
られる数値に比べて非弾性散乱でみるミクロスコピックなダイナミクスのほうが    倍
も高い振動数を示したことである。その一方で、一般的にゆらぎの大きさが最も顕著にな























定法は、高分解能Ｘ線非弾性散乱法 6 	1 ? 6*'5+('  5$*( 	$: $((と
は相補的となる核共鳴非弾性散乱法 86 	1 8+5$ 6*'$(  5$*( 	$: $((
である。まず、はじめにこれまでに確認されていなかった  の核励起を観測すること
に成功し、この共鳴核の励起エネルギーに適した高分解結晶モノクロメーターを新たに製













































なげることにより結晶内に存在できる波を求めることができる。 波近似 入射波と  つ
の回折波のみが強励起され、それ以外の波は考慮しない のもとでは、入射波 &波、回















































































































































































































































































































$  結晶に入ることによってずれる電気感受率の平均量、点線  真空中におけるエネル
ギーと波数ベクトルの分散面、実線  結晶中におけるエネルギーと波数ベクトルの分散面
 図の $ 葉の分散面の交線近傍を拡大した図
3 式  3 式のパラメータに対する簡単な説明と結晶分光器設計に必要となる動力
学的回折理論の結果について、重要な要点を以下にまとめる。
幾何学的な 		 角 !

からのずれ
屈折と吸収を受けることによって結晶内における  $ 角 ! は幾何学的に与えられる



























































































































































には、熱振動による平衡位置からのずれをあらわす %#:J$55 因子  
を含む。
非対称因子
非対称カットされた 回折網と結晶表面が平行ではなく、非対称角  だけ角度差がつい































































































 # 3 8 のとき対称 	
 
#、 # 3  のとき対称 >(
-- 
#、 # ( 1 のとき非対称 	





















































































を満たす必要がある 透過型ではなく反射型の場合。このことは、第  章で述べたアナラ





は、3 式 の %$L
























































































































































































































































分散面は模式的に 	 #であらわされ、3式は  つの解のみをもつ。2  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：分散面は 	 # で示された形をと












































	  は  から 3	

 から  まで、消衰距離は1  から ]
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,',(*1 ,$ '5$('と一粒子的特性 *5 ,$(5 ,',(*1 *57 '5$('そ
れぞれについて記述した。 自己相関 *57 '5$('については添字 < で表記する。
局所数密度












* は時間 * に - 番目の粒子がいる位置をあらわし、平均数密度 
  	 

 *  
 。
ここで、局所密度ゆらぎ 5'$5 .-$(' '7 (? +# .*(: Æ
 * を導入する。
Æ
 *  
 *	 
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  Æ  M 
 0	 2  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. X, 	   0	 2  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     
中間相関関数と時空相関関
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'  * X, 	* .*  
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等方性の系の場合、 * は、 に平行な縦成分 !'(+.$5 -
'
























































'  *  

















   
中間相関関数の短時間の振舞い











































































































































































































 8    >/$
低次の振動数のモーメント
低次 




































































































































































































































































































た  次の振動数モーメント 









































































































































@ は、1 次、$ 次の 球 >## 関数で、?

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 *   9$
Q
 * M *   9#
Q2 * M

 *   9
9 式はそれぞれ、連続の式、8$-('* 式、エネルギー輸送式をあらわす。
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Æ  * 9
Æ
、Æ が独立であるとするとつぎのように書ける。
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 *   9






















E ずれ粘性 *?$ -*'*(:1 E

E バル
ク粘性 #+5 -*'*(:1 HE 熱伝導度 (?$5 '.+(-(: をあらわす。
散乱実験では波数エネルギー空間での関数として得られる。そのため、流体力学方程式を

























































































































































































































































9 式右辺第  項は、レイリー散乱とよばれ、  の位置に現れる !'() 関数で表
されエントロピーゆらぎに関与する。第  項は、  #

 の位置に現れる !'() 関数
である。これは、音波の伝搬に相当する励起を表す。第  項は、  #

 の位置に現れ
る非対称 !'() 関数で、 55'+ピークの中心をわずかに中心にシフトさせ、!'()
関数を非対称にする。この項は、通常、極く小さいかもしくは無視できる。
本項で述べた流体力学で記述できるのは、次  条件を満たすときに限られる。
 線形化 一次の近似 された流体力学が妥当である。


























































また、このときの規格化された中間相関関数 '  *	 は、次式で表される。
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線や中性子線によって観測される 1 ）領域に比べて波数  も振動数  も極く小さ
い領域である。ミククロダイナミクス ' .:$* が関わる領域では、流体力学で












 *   * %










は 、系の動的変数  に対する時間発展演を意味する。ま
た、平衡状態を便宜上 *   ととる。
.*
.*




.)) *	 ) M * %
これは、 'L 運動の理論を任意のマクロ変数 * に拡張したもので !$- 方程
式を一般化した構造をもち、森方程式とよばれる。% 式 第  項は、集団的な可逆的振
動をあらわし、,は振動数行列とよばれる。第  項は、記憶を伴う散逸項に対応し、第 
動力学を決定する運動方程式は、古典系なら ## 括弧、量子系なら ## 括弧を交換子で置き換
える













































は粒子  と ? の間に働く二体ポテンシャルである．
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   *

 '  *
である。% 式の一変数の場合について、	* の代りに '  * を用いると、'  *
についての一般化された !$- 方程式が導かれる。
C
'  * M 
























































































> 3  8 0 となる．
ここで、0 ( 1 はラプラス変換の被積分関数の収束 .

95> 3 1 を保証する無限小の値である．



















ここで、記憶関数 `A は、一次の記憶関数 `5 を用いて次式のように表される。
`
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 > 3  8 0
として、 





















領域で F@- >( (5と同じ形を表し、つの 
 . ?31：
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付 録 不規則系に用いられる様々な非
弾性散乱モデル関数
粘弾性 +#&%  #$& モデル
比熱比 6  １ で、エントロピーモードを基本的に考慮しないという考え方に立つ。仮
にわずかにあったとしても粘弾性緩和の記憶に含めて考える。これは、記憶として１つの
指数関数的減衰をとりいれたモデルであり、時間領域では、次のように表される。
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$ 低密度   分子の第１項の効果 大
# 高密度   分子の第２項の効果 大














第  項が粘弾性緩和 緩和時間 )
*









































































































































































































































































































この場合の動的構造因子は、<、< 式を % 式に代入することによって与えら
れる。
減衰調和振動 -.") ' "%& -#&$% モデル
6  、つまりエントロピーゆらぎがないものとし、  の集団的励起のみをあらわす
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この関数は、輸送係数の  依存性を除けば流体力学モデルから導いた動的構造因子 9







関数は 非対称な .'+#5!'()$ 形よりなる。時間表示の記憶関数は、瞬間的な応答
と時間に逆比例して減少する記憶をもつ。時間表示、エネルギー表示した関数系はそれぞ
れ、次のようになる。
























































































































Reduced Energy,    ω*
(a) Γ∗ = 0.1  Γ∗ = 0.2  
Γ∗ = 0.4  
Γ∗ = 0.6  











































Reduced Energy,    ω*
(b) Γ∗ = 0.1  Γ∗ = 0.2  
Γ∗ = 0.4  
Γ∗ = 0.6  

































Reduced Time,   t*
(c) Γ∗ = 0.1  Γ∗ = 0.2  
Γ∗ = 0.4  
Γ∗ = 0.6  
Γ∗ = 0.8  
Γ∗ = 0.95
  '  &- 関数とその 	 流速密度相関関数の形状と   中間相関関数
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エネルギー 2、、温度 、振動数 、角振動数   、波数 L^ の変換は、次の基
本物理定数 0A2 を用いた．
 素電荷    













 プランク定数 3   
    H*
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